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Experimentelle Bestimmung und numerische Simulation der Oberflächenspannung 
von Schlackesystemen unter Vergasungsbedingungen. 
Kurzfassung 
Auf Grund der globalen Klimaerwärmung wurde in den Industrienationen beschlossen, den 
Ausstoß von Treibhausgasen in den nächsten Dekaden deutlich zu senken. Dies kann zum 
einen durch eine verringerte Nutzung von fossilen Energieträgern erreicht werden, aber 
auch durch die Abscheidung und Speicherung von CO2. Die Vergasungstechnologie bietet 
bei der CO2-Abscheidung den Vorteil, dass das CO2 im Vergleich zu konventionellen 
Verbrennungskraftwerken effizienter abgeschieden werden kann. Im Anschluss daran kann 
das CO2 gespeichert werden oder es steht für die Nutzung in weiteren Prozessen, wie der 
tertiären Ölgewinnung zur Verfügung. 
Um ein besseres Verständnis vom Vergasungsprozess zu erlagen und somit den 
Wirkungsgrad zu verbessern, ist es heutzutage möglich, den Gesamt- oder Teilprozesse 
mittels Computersimulationen abzubilden. Ein wichtiger Teilprozess hierbei ist die 
Modellierung des Schlackeflusses und des Aufbaus der flüssigen Schlackeschicht an der 
Vergaserwand. Für diese Modellierungen sind genaue Kenntnisse der Schlacke-
eigenschaften, wie z. B. der Viskosität oder der Oberflächenspannung notwendig. 
Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit die Oberflächenspannung verschiedener 
synthetischer und realer Schlackesysteme mittels der sogenannten „Sessile Drop 
Method“ bestimmt. Dazu wurden Schlackeproben in einem Ofen bei bis zu 1500 °C 
aufgeschmolzen. Anschließend konnte aus der Tropfenkontur mittels eines Computer-
algorithmusses die Oberflächenspannung berechnet werden. 
Insgesamt wurden Proben in elf verschiedenen synthetischen und sechs realen 
Schlackesystemen vermessen. Im Bereich der synthetischen Schlacken wurden 
Oberflächenspannungswerte zwischen 200 mN/m und 600 mN/m ermittelt, wobei 
Alkalioxide und Phosphorpentoxid die Oberflächenspannung verringerten, und Erdalkali- 
und Aluminiumoxid die Oberflächenspannung erhöhten. Im Bereich der realen Schlacken 
wurden Oberflächenspannungswerte zwischen 375 mN/m und 425 mN/m gemessen. 
Weiterhin konnte gezeigt werden, dass die Oberflächenspannung komplexer 
Schlackesysteme mittels des Ionenradiusmodells zuverlässig berechnet werden kann. Das 
Modell konnte mittels des Assoziatenmodells, falls genügend Daten vorhanden waren 
verbessert werden. 
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“Experimental Determination and Numerical Simulation of the Surface Tension of 
Slag Systems under Gasification Conditions” 
Abstract 
Due to the global aims of climate protection the emission of CO2 should be reduced 
tremendously in the next decades. This goal can be reached by the reduction of the use of 
fossil fuels and by the sequestration of CO2 in the fuel converting process. Therefore the 
gasification technology offers the option to separate the CO2 before converting the 
synthesis gas to further products. Afterwards the CO2 can be stored or used in processes 
like the “Enhanced Oil Recovery”. 
To get a better understanding of the gasification process in detail and to increase the 
efficiency of this process it can be fully or partly reproduced as a detailed computer model 
by computational fluid dynamics. One important part of the process is the slag layer on the 
refractory line of the gasifier. To get a good model of the flow and the growth of the slag 
layer a good knowledge of the thermophysical properties like the viscosity or the surface 
tension is required.  
To get a better understanding of the surface tension behavior of coal slags the surface 
tension of different synthetic slag systems and of real coal ashes and slags was measured 
successfully in this work. For the measurements the sessile drop method was used. At first 
a sample of the slag was molten in a furnace under argon atmosphere up to a temperature 
of ca. 1500 °C. From the shape of the molten sample the surface tension was calculated 
afterwards by a computer algorithm. 
In total samples in eleven synthetic slag systems with different compositions and six real 
coal ash and slag systems, which were compared to similar composed synthetic slag 
systems were measured. For the synthetic systems surface tension values between 
200 mN/m and 600 mN/m were found. It was shown that alkali species, especially 
potassium oxide and phosphor oxide will decrease the surface tension and that earth alkali 
species and alumina oxide will increase the surface tension of silicate slag systems. For the 
real coal slags surface tension value in a range of 375 mN/m to 425 mN/m were obtained.  
Next to the measurements it was shown that it is possible to model complex slag systems 
containing surface active species with the ionic radius model and the model can be 
improved by using the associated species model if the input data is available.  
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1 Einleitung 
Im Rahmen der Diskussion über den Klimawandel haben sich die Staats- und 
Regierungschefs der G7-Nationen während des diesjährigen G7-Gipfels auf Schloss Elmau 
in Bayern dazu entschlossen dem globalen Ziel die weltweite Durchschnittstemperatur 
nicht über 2 °C ansteigen zu lassen zu folgen. Um dieses Ziel zu erreichen, wurde die 
„Dekarbonisierung“ der Weltwirtschaft bis zum Ende des Jahrhunderts beschlossen. Im 
Detail heißt dies, dass die Treibhausgasemissionen bis zum Jahr 2050 um 70 % gegenüber 
denen von 2010 gesenkt werden sollen [3].  
Auf Grund dieses Szenarios wird es zu einer weiteren Abnahme der Kohlenutzung in den 
OECD-Staaten sowie Japan und Korea kommen. Jedoch wird für China und insbesondere 
für Indien ein starker Anstieg der Kohlenutzung bis 2040 prognostiziert 
(vgl. Abbildung 1.1). 
 
Insbesondere in China ist die Nachfrage nach Kohle sehr hoch, diese wird jedoch nicht nur 
zur Energieerzeugung genutzt, sondern vielfach zur Erzeugung von Stoffen wie Ammoniak 
oder Methanol für die chemische Industrie mittels Flugstromvergasern umgesetzt. Im 
Gegensatz zu konventionellen Kraftwerken hat diese Technologie den Vorteil, dass sich 
Kohlendioxid bereits vor der Verbrennung abtrennen lässt und somit nicht in die 
Atmosphäre gelangt. Diese Technologie wird bereits vielfach in den USA angewendet. Das 
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Abbildung 1.1: Projektion der Kohlenachfrage bis 2040 [75] 
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so gewonnene CO2 kann im Weiteren gespeichert werden oder aber für andere Prozesse, 
wie dem „Enhanced Oil Recovery Process (EOR)“, genutzt werden [103, 107]. Daher wird 
die Vergasung von Kohle, insbesondere mittels Flugstromvergasern weiter an Bedeutung 
gewinnen und deren Entwicklung technisch voranschreiten. 
Um einen solchen technischen Fortschritt sicherzustellen, ist es notwendig die Prozesse 
innerhalb des Vergasers zu verstehen. Da es jedoch schwierig ist, diese Prozesse stets in 
Modellversuchen nachzubilden, spielen Computersimulationen eine große Rolle. Um mit 
diesen Simulationen gute Ergebnisse zu erzielen, benötigt der Softwarebediener möglichst 
viele Informationen über die Bedingungen im Vergaser. Da die schmelzflüssige Schlacke 
im Vergasungsraum eine wichtige Bedeutung für den Prozess hat, ist es notwendig, auch 
diese in den Simulationen zu betrachten. Für eine genaue Betrachtung des 
Schlackeverhaltens werden neben der Zusammensetzung der Schlacke weitere 
thermophysikalische Eigenschaften, wie die Oberflächenspannung oder die Viskosität, 
benötigt.  
Da es bisher zur Oberflächenspannung von Kohleschlacken nur wenige Untersuchungen 
gibt, sollen im Rahmen dieser Arbeit systematisch Oberflächenspannungen von 
synthetischen, schlackeähnlichen Systemen bestimmt werden. Dies soll das Verständnis 
über den Einfluss der Zusammensetzung auf die Oberflächenspannung von 
Kohleschlacken erhöhen. Die Messungen hierzu sollen mittels der sogenannten „Sessile 
Drop Method“ bestimmt werden. Dabei werden mittels eines Erhitzungsmikroskops Bilder 
von geschmolzenen Schlacketropfen aufgenommen. Anhand dieser Bilder kann die 
Oberflächenspannung mittels einer Software bestimmt werden. 
Neben den experimentellen Arbeiten soll ein Modell gefunden werden, welches in der Lage 
ist, die Oberflächenspannung auch von komplexen Schlackesystemen mit oberflächen-
aktiven Substanzen zuverlässig abzubilden. Hierzu finden sich bereits einige 
Lösungsansätze in der Literatur. 
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2 Grundlagen 
2.1 Kohle- und Biomassevergasung 
2.1.1 Vergasungsprozess 
In der Einleitung wurde aufgezeigt, dass die Vergasung von Kohle und Biomasse im 
Zusammenhang mit der Abtrennung und Speicherung von Kohlendioxid Vorteile 
gegenüber der Verstromung von Kohle und Biomasse in konventionellen Kraftwerken hat. 
Wird bei konventionellen Verbrennungskraftwerken eine Abtrennung von Kohlendioxid 
vorgesehen, so ist dies gegenwärtig erst nach der Verbrennung und der anschließenden 
Gasreinigung möglich. Dies hat den Nachteil, dass der gesamte Gasstrom durch die CO2-
Abscheidung geleitet werden muss. Die Abscheidung von CO2 erfolgt dabei in der Regel 
durch chemische Wäschen. Dies hat zur Folge, dass der Wirkungsgrad des 
Gesamtprozesses um ca. 8-12 % sinkt, was wiederum einen höheren Brennstoffverbrauch 
zur Folge hat. [114]. Weitere Verfahren mit einem höheren Wirkungsgrad befinden sich 
derzeit in der Entwicklung [1, 196].  
 
Abbildung 2.1: Vergasungsprozess 
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Im Gegensatz hierzu bieten Vergasungsverfahren den Vorteil, dass die Abtrennung des 
Kohlendioxids vor der Verbrennung erfolgen kann [34, 58, 81]. Dazu ist in Abbildung 2.1 
der Gesamtprozess eines solchen Verfahrens schematisch dargestellt. 
In diesem Prozess wird der Brennstoff zunächst im Vergaser unterstöchiometrisch zu einem 
Synthesegas umgesetzt. Abhängig vom genutzten Vergasungsprozess wird der Sauerstoff 
als Luft oder als Reingas zur Verfügung gestellt. Für Anlagen im industriellen Maßstab ist 
in dem Falle eine zusätzliche Luftzerlegungsanlage notwendig.  
Das Synthesegas wird zunächst gereinigt und für den Wassergas-Shift aufbereitet. 
Anschließend erfolgt eine Wassergas-Shift-Reaktion (2.1).  
CO + H2O ↔ CO2 + H2 (2.1) 
Anschließend kann das Kohlendioxidgas abgetrennt werden und der Wasserstoff 
weiterverarbeitet werden. Neben der energetischen Verwertung als Brennstoff kann der 
Wasserstoff zur Herstellung von Ammoniak als Basis für Düngemittel oder zur Herstellung 
von Kohlenwasserstoffen für die chemische Industrie genutzt werden [67]. Auf Grund der 
großen Breite der Produktpalette und der Möglichkeit zur effektiven CO2-Abscheidung 
sind Vergasungsverfahren in den letzten Jahren erneut in den Fokus der Forschung gerückt. 
Allein in China finden sich über 180 Vergaser, welche hauptsächlich zur Ammoniak- und 
Methanolherstellung genutzt werden. Über 160 dieser Vergaser wurden ab dem Jahr 2000 
in Betrieb genommen [118]. 
Für die Vergasung des Brennstoffs stehen verschiedene Verfahren zur Verfügung. Das 
einfachste und auch älteste Verfahren zur Vergasung von Brennstoffen stellen 
Festbettvergaser da. Ein Beispiel hierfür ist der Lurgi Vergaser, welcher bis zum Jahr 2007 
einer der am weitesten verbreiteten Vergaser war [54]. In diesem Verfahren wird der 
Brennstoff im Gegenstromverfahren in einem Festbett bei einer Temperatur von maximal 
ca. 750 °C umgesetzt [18, 143].  
Eine weitere Gruppe stellen die Wirbelschichtvergaser dar. In diesem Vergasertyp wird der 
Brennstoff in einer Wirbelschicht bei ca. 1000 °C mit Spitzen von bis zu 1200 °C vergast. 
Ein Beispiel hierfür ist der Winkler Vergaser [18].  
Eine weitere Gruppe von Vergasern stellen die Flugstromvergaser dar. In der Bedeutung 
haben diese Vergasertypen mittlerweile den zuvor genannten Lurgi-Vergaser abgelöst 
[118]. Sie zeichnen sich zum einen durch einen hohen thermischen Wirkungsgrad, als auch 
durch die Flexibilität bei der Brennstoffnutzung aus [67, 18, 64]. Flugstromvergaser 
werden mittlerweile weltweit in unterschiedlichen Ausführungen produziert. Die 
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bekanntesten sind hierbei der Siemens-Vergaser (SFG), GE-Vergaser (ehemals Chevron 
Texaco), der Shell SCGP oder der Prenflo-Vergaser [168]. 
Die Funktionsweise eines Flugstromvergasers sei im Folgenden anhand eines Siemens 
Vergasers erklärt (vgl. Abbildung 2.2). 
 
Der Brennstoff wird in diesem Vergaser zunächst mit reinem Sauerstoff und Wasser über 
einen Drallbrenner in den Reaktionsraum eingebracht. Hier wird der Brennstoff bei 
Temperaturen von über 1400 °C und einem Druck im Bereich von 20 bar bis 40 bar mit 
dem Sauerstoff und dem Wasser zum Rohgas, welches zum Großteil aus Kohlenmonoxid, 
Wasserstoff und Wasser besteht, umgesetzt. Neben den beiden Gasen enthält das Rohgas 
noch weitere Verunreinigungen, wie Schwefel-, Chlor- oder Alkaliverbindungen, welche 
später abgereinigt werden. Da Kohle neben Kohlenwasserstoffen noch mineralische 
Bestandteile aufweist, bildet sich, durch den Drall der Partikel bedingt, an der Wand des 
Vergasers, welche von einem wasserdurchströmten Kühlschirm gekühlt wird, eine teil-
weise flüssige Schlackeschicht. Diese fließt im Laufe des Prozesses nach unten in den 
Quenchraum ab. Die Oberflächenspannung der Schlacke, welche im Rahmen dieser Arbeit 
untersucht wurde, spielt beim Aufbau der flüssigen Schlackeschicht eine wichtige Rolle. 
Abbildung 2.2: Siemens Flugstromvergaser [152] 
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Sie bestimmt das Verhalten von Partikeln, welche auf die Oberfläche der Vergaserwand 
auftreffen und somit zum Aufwachsen der Schlackeschicht beitragen. Im Detail wird dies 
im Kapitel 2.1.2 erklärt. 
Im Quenchraum wird das heiße Gas und die flüssige Schlacke mittel Wasser, welches von 
den Seiten eingedüst wird, heruntergekühlt. Die verfestigte Schlacke, sowie mit dem 
eingedüsten Wasser ausgewaschene Partikel werden am Boden des Vergasers abgeführt. 
Das erhaltene Rohgas kann über einen seitlichen Austritt den Vergaser verlassen und der 
anschließenden Gasreinigung und der weiteren Verarbeitung zugeführt werden [64, 86, 
157]. 
Da es durch die Nutzung von Flugstromvergasern möglich ist, eine breite Palette an 
Brennstoffen, darunter fallen auch solche mit niederer Qualität, zu verwerten, und ein 
Produkt entsteht, welches auf Grund seiner Beschaffenheit einen breiten 
Anwendungsbereich hat, ist das Interesse groß, diesen Prozess weiterzuentwickeln und 
somit die Effizienz zu steigern. Um dies zu garantieren, ist es nötig, dass man ein möglichst 
großes Verständnis von dem Prozess hat. Um dieses Verständnis zu erlangen, werden heute 
nach Möglichkeit Computersimulationen genutzt. Für diese sind die Daten und 
Erkenntnisse, welche im Rahmen dieser Arbeit gewonnen wurden, von besonderem 
Interesse. Wie sie genau genutzt werden können, wird im nächsten Kapitel gezeigt. 
2.1.2 CFD-Modellierung 
Mit fortschreitender Entwicklung und Verbreitung der Computertechnik, wie die 
Einführung von Personal Computern und Workstations seit den 1980er Jahren, ist es 
möglich geworden, auch komplexe Problemstellungen für industrielle Entwicklungen zu 
lösen. Zur Beschreibung von komplexen Problemen der Strömungsmechanik, wie sie auch 
in Flugstromvergasern auftreten, hat sich die Methode der „Computational Fluid 
Dynamics“ (CFD) etabliert. Diese Methoden können als Ergänzung zu klassischen 
experimentellen und mathematischen Methoden gesehen werden. Sie bieten den Vorteil, 
dass auf der Basis von bekannten Ausgangsdaten, welche z. B. in vergleichsweise 
einfachen Laborversuchen ermittelt wurden, schnell und kostengünstig komplexe 
Probleme gelöst werden können. So kann z. B. auf teure Technikumsanlagen verzichtet 
werden [132]. 
Da in den letzten Jahren, wie zuvor beschrieben, Verfahren zur Kohlevergasung in den 
Fokus der Wissenschaft gerückt sind, werden auch in diesem Bereich CFD-Verfahren zum 
besseren Verständnis und zur Verbesserung des Vergasungsprozesses eingesetzt. So 
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erschien seit Ende des letzten Jahrhunderts eine große Anzahl von Artikeln, in denen der 
Vergasungsprozess im Gesamten oder Teilprozesse der Vergasung mittels 
Computerprogrammen berechnet wurden [2, 16, 29, 101, 147, 154, 171].  
Anhand der Arbeit von Vascellari et al. [172] lässt sich gut verdeutlichen, inwieweit mit 
Hilfe von experimentellen Labordaten auf das Verhalten innerhalb des 
Vergasungsprozesses geschlossen werden kann. Zunächst wurde die intrinsische Kinetik 
von Kohlepartikeln mittels Thermogravimetrie untersucht. In einem zweiten Schritt wurde 
die Reaktionskinetik im Bereich der Porendiffusion experimentell bestimmt. Mittels dieser 
Daten wurde ein CFD-Modell kalibriert und anschließend auf einen 5 MW Pilotvergaser 
in Freiberg hochskaliert. Dabei zeigten die Ergebnisse der Simulationen und die Ergebnisse 
der Versuche am Pilotvergaser eine gute Übereinstimmung, so dass das CFD-Modell 
validiert werden konnte.    
Wie auch in der Arbeit von Vascellari et al. wird häufig nur der Reaktionsraum des 
Vergasers betrachtet. Die Wand des Vergasers mit dem darauf befindlichen Schlackefilm 
wird als Grenze angesehen, über die es zu einem Wärme- und Stoffaustausch kommen kann. 
Daher werden die beiden Systeme zunächst getrennt voneinander in Simulationen 
betrachtet. Dies hat zum einen den Vorteil, dass unterschiedliche Lösungsalgorithmen zum 
Einsatz kommen können und zum anderen, dass die Probleme parallel voneinander gelöst 
werden können. Die jeweiligen Ergebnisse fließen anschließend als Randwerte in die 
Berechnungen ein (vgl. Abbildung 2.3). 
 
Ebenso wie für die Modellierung des Vergasungsprozesses, lassen sich viele Ansätze zur 
Modellierung der Schlackeschicht finden [100, 121, 148, 189, 190].  
Abbildung 2.3: Schlackemodell im Zusammenspiel mit der CFD-Simulation [190] 
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In diese Berechnungen fließen neben thermischen, geometrischen und kinetischen 
Randbedingungen, wie z. B. die Temperatur des Kühlschirms, Wärmeübergangs-
koeffizienten, Partikelgeschwindigkeiten etc., auch thermophysikalische Eigenschaften der 
Kohleschlacke, wie die Viskosität und die Oberflächenspannung, mit ein. Je nach 
Komplexität des Modells können diese unterschiedlich berücksichtigt werden.  
Die Oberflächenspannung kann im einfachsten Fall als eine Komponente der 
dimensionslosen Weberzahl We in die Berechnungen mit einfließen. Im Allgemeinen dient 
sie als Maßzahl für die Verformung einer Flüssigkeit [53]. Sie wird berechnet aus der 
Partikeldichte ρ
p
, der Partikelgeschwindigkeit vp, dem Partikeldurchmesser dp, sowie der 
Grenzflächenenergie σsp. Wobei σsp aus der in Kapitel 2.2 erläuterten Young’schen 
Gleichung hergeleitet wird. 
We = 
 Kinetische Energie
Grenzflächenenergie
 = 
ρ
p
vp
2dp
σsp
 (2.2) 
Mit Hilfe der Weberzahl lassen sich Aussagen über das Verhalten von Partikeln aus dem 
Vergasungsraum beim Auftreffen auf die Schlackeoberfläche bzw. Vergaserwand machen. 
Hierbei kann der Partikel zum einen an der Oberfläche gestoppt und von dieser 
aufgenommen werden und zum anderen zurück in den Vergaserraum geschleudert werden. 
Um das Verhalten des Partikels zu beschreiben, kann wie von Yong et al. [190] eine 
sogenannte kritische Weberzahl definiert werden. Diese spielt jedoch nur eine Rolle, wenn 
entweder nur der Partikel oder nur der an der Vergaserwand entlangfließende Schlackefilm 
geschmolzen ist. Sind beide Phasen geschmolzen, so kommt es immer zu einer Anhaftung 
des Partikels [72]. Befinden sich beide Phasen im festen Zustand, so wird der Partikel stets 
reflektiert. Sobald die kritische Weberzahl überschritten wird, wird der Partikel reflektiert. 
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Abbildung 2.4: Weberzahl in Abhängigkeit der Oberflächenspannung 
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In Abbildung 2.4 ist die Weberzahl in Abhängigkeit der Oberflächenspannung beispielhaft 
für zwei Schlackedichten aufgetragen. Als Grundlagen für die Berechnung dienten die von 
Yong et al. gemachten Annahmen und Berechnungen. Die Werte für die 
Partikelgeschwindigkeit und den Partikeldurchmesser wurden mittels CFD-Simulationen 
über die Länge des Vergasers berechnet. Für die Dichte wurde anhand der Kohleasche ein 
Dichtebereich von 2779,9 kg/m3 bis 2887,9 kg/m3 bestimmt. Für die Sensitivitätsanalyse 
wurden in der vorliegenden Arbeit Berechnungen mit den kritischen Weberzahlen 0,1, 1 
und 5 durchgeführt. 
Ein weitaus detaillierteres Modell zum Partikelverhalten beim Auftreffen auf die 
Vergaserwand wurde in der Arbeit von Ni et al. [121] präsentiert. Neben den zuvor 
erwähnten Daten fließen in diesem Modell Daten über den Auftreffwinkel des Partikels auf 
die Schlacke und über das Schmelzverhalten der Schlacke mit ein. Weiterhin kann der 
Schlackepartikel nicht nur reflektiert werden, sondern auch nach dem Aufprall zerfallen. 
Wie bereits im Modell von Yong et al. wurde auch in diesem Modell ein Kriterium zum 
Verhalten des Partikels beim Aufschlag definiert. In dieses Kriterium fließen neben der 
Weberzahl, welche die Oberflächenspannung beinhaltet, zusätzlich der Aufprallwinkel α, 
sowie die Schlackeviskosität in Form der Reynoldszahl mit ein.  
 
Da das Modell mathematisch wesentlich komplexer ist als das zuvor erwähnte, wird im 
Rahmen dieser Arbeit auf eine detailliertere Beschreibung verzichtet.  
Das dritte Modell, welches im Rahmen dieser Arbeit vorgestellt werden soll, befasst sich 
mit dem Verhalten von nicht vollständig umgesetzten Kokspartikeln beim Auftreffen auf 
die Schlackeschicht des Vergasers [148]. Dabei wird mittels eines Kräftegleichgewichts 
die Eindringtiefe zeitabhängig bestimmt (Abbildung 2.6). 
Abbildung 2.5: Schlackverhalten beim Auftreffen auf die Vergaserwand [121] 
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Bei den in Abbildung 2.6 gezeigten Kräften handelt es sich um eine Zugkraft Fd, einer fluid-
induzierten Massenkraft Fa und einer Kapillarkraft Fσ,z. Die Zugkraft Fd ist abhängig von 
der Partikeloberfläche, der Schlacke- und Gasviskosität, der Dichte der Schlacke und des 
Gases sowie der Partikelgeschwindigkeit. Die Massenkraft Fa ist abhängig vom 
Partikelvolumen, der Partikelbeschleunigung und der Dichte. Die Kapillarkraft hingegen 
ist nur abhängig von der Phasengrenzfläche und der Oberflächenspannung der einzelnen 
Phasen. Die Oberflächenspannung kann über die in Kapitel 2.2 genauer erläuterte 
Young‘sche Gleichung berechnet werden. Der für die Gleichung benötigte Kontaktwinkel 
wurde entsprechend [48] auf einen Wert zwischen 90 ° und 120° festgelegt. Die Werte der 
Oberflächenspannung wurden dem Slag Atlas [113] entnommen.  
 
Mit den so berechneten Daten, konnte ein geeignetes Modell zum Verhalten von 
Feststoffen im Vergaser erstellt und validiert werden. 
Alle drei Modelle sind geeignet, um in weiteren Simulationen in ein Gesamtmodell des 
Vergasungsraums eingebunden zu werden. Da der Schwerpunkt dieser Arbeit primär auf 
der Bestimmung der Oberflächenspannung von Schlackesystemen liegt, wurde auf eine 
detailliertere Beschreibung der Modelle und Lösungsalgorithmen verzichtet.  
2.2 Oberflächenspannung von Schlackesystemen 
Die frühste Erwähnung der Oberflächenspannung findet sich bei Leonardo Da Vinci. Er 
machte Versuche mit feinen Kapillaren und beschrieb das Ansteigen von Flüssigkeiten in 
Abbildung 2.6: Krafteinwirkung auf ein Kokspartikel beim Eindringen in die Schlacke [148] 
 
11 
 
diesen. Weiterhin erkannte er, dass die Runde Form, welche ein Wassertropfen einnimmt, 
durch eine Oberflächenkraft zustande kommt [197]. Erste exakte Messungen der 
Oberflächenspannung erfolgten 1709 durch den Briten Francis Hawksbee, und der Begriff 
der Oberflächenspannung wurde wenige Jahrzehnte später durch Johann Andreas Segner 
eingeführt. Thomas Young konnte im Folgenden den Flüssigkeitsanstieg in Kapillaren mit 
der Oberflächenspannung erklären. Unabhängig davon wurde das Problem von Pierre 
Simon Laplace mathematisch gelöst, und er entwickelte die sogenannte, im Folgenden 
gezeigte Laplace-Gleichung [96, 141]. Diese wurde 1830 von Gauss genau hergeleitet [55]. 
Anschaulich kann man sich die Oberflächenspannung als eine Kraft zwischen Atomen oder 
Molekülen vorstellen. Befinden sich diese in einer Flüssigkeit, so sind sie alle von allen 
Seiten der gleichen Kraft ausgesetzt. Befinden sie sich jedoch an der Oberfläche, so wirkt 
diese Kraft nur einseitig, so dass sich hieraus eine nach innen gerichtete Kraft ergibt. Aus 
dieser Kraft ergibt sich nun die tangential zur Oberfläche ausgerichtete 
Oberflächenspannung [104]. Da natürliche Systeme in der Regel bestrebt sind einen 
energieminimalen Zustand einzunehmen, bilden Fluide nach Möglichkeit eine Kugel aus, 
da in dieser Form das Verhältnis zwischen Oberfläche und Volumen optimal ist. Um die 
Oberfläche zu verändern, muss diese Kraft zunächst überwunden werden. Als Beispiel 
hierfür wäre der Wasserläufer zu nennen, welcher die von ihm ausgeübte Gewichtskraft so 
geschickt verteilt, dass die jeweiligen Kräfte an den Füßen kleiner als die 
Oberflächenspannung des Wassers sind. Somit lässt sich die Oberflächenspannung 
mechanisch als Kraft pro Länge beschreiben. Somit ergibt sich der in Gleichung (2.3) 
gezeigte Ausdruck. Wobei dW die Energie darstellt, welche benötigt wird, um die 
Flüssigkeitsoberfläche um das differentielle Element dA zu ändern. Diese Eigenschaft wird 
bei verschiedenen Messverfahren zu Bestimmung der Oberflächenspannung, wie z. B. der 
„DuNoüy-Ring Methode“, ausgenutzt. 
σ = 
dW
dA
 (2.3) 
Die bereits erwähnte Young-Laplace-Gleichung beschreibt diesen Effekt für gekrümmte 
Flächen. An diesen kommt es auf Grund von Kohäsionskräften an der Oberfläche zu einer 
Druckdifferenz Δp. Diese lässt sich über Gleichung (2.4) beschreiben [96, 133]. 
σ∙ (
1
R1
+
1
R2
)  = (ρ
l
-ρ
g
) ∙g∙z = ∆p (2.4) 
Dabei beschreiben R1 und R2 die Hauptkrümmungsradien der Oberflächenkrümmung, ρl 
und ρg die Dichte der Flüssigkeit (l) sowie die Dichte der Gasphase (g). Die Variable z stellt 
12 
 
den Abstand zu einem Nullniveau dar und g die Erdbeschleunigung. Wird diese direkt für 
den Ort der Messung bestimmt, so kann auf den Einsatz von z verzichtet werden. Die 
Gleichung lässt sich für eine Kugel über die Ableitung der Formeln zum Kugelvolumen 
und zur Kugeloberfläche herleiten [126, 5].  
Betrachtet man einen Tropfen auf einer Oberfläche, so bildet sich in Abhängigkeit der 
Oberfläche eine unterschiedliche Tropfenform aus. Das mechanische Gleichgewicht an der 
Phasengrenze zwischen den drei Phasen lässt sich über die Young‘sche Gleichung (2.5) 
beschreiben [191]. 
σS = σSL + σLcosθ (2.5) 
In dieser Gleichung wird der Zusammenhang zwischen der Oberflächenspannung der 
Flüssigkeit σL, der Oberflächenspannung des Festkörpers σS, der Grenzflächenspannung 
zwischen Festkörper und Flüssigkeit σSL sowie dem Kontaktwinkel θ zwischen 
Festkörperoberfläche und Flüssigkeitsoberfläche hergestellt. Theoretisch lässt sich über 
diese Gleichung die Oberflächenspannung einer Flüssigkeit berechnen. Da jedoch die 
Grenzflächenspannung σSL eine sehr spezifische Größe ist, ist diese oftmals nicht bekannt. 
Die zuvor gezeigten Gleichungen beschreiben die Oberflächenspannung rein mechanisch.  
Thermodynamisch lässt sich die Oberflächenspannung als irreversible Arbeit beschreiben, 
welche benötigt wird, um die Oberfläche einer Flüssigkeit zu vergrößern. Dabei ist ein 
chemisches Gleichgewicht vorausgesetzt. Somit lässt sich die Gibbs-Energie unter 
Beachtung der Oberflächenspannung wie folgt beschreiben [59, 7]. 
dG = -SdT + Vdp + σdA + ∑ μ
i
dni (2.6) 
Hierbei beschreiben S die Entropie, T die Temperatur, V das Volumen, p den Druck, σ die 
Flüssigkeitsoberflächenspannung, A die Fläche, μ das chemische Potential der 
Komponente i sowie n die Stoffmenge der Komponente i. Somit ergibt sich bei konstanter 
Temperatur, konstantem Druck und konstanter Stoffmenge aus Gleichung (2.6) die 
folgende Gleichung (2.7). 
σ = (
∂G
∂A
)
p, T, ni
 (2.7) 
Dieser Zusammenhang dient als Basis für das von Tanaka entwickelte Modell, welches in 
Kapitel 2.5 beschrieben wird [161]. 
Entsprechend Gleichung (2.5) spielt die Oberflächenspannung bei der Benetzung von 
Oberflächen eine Rolle. Daher kann man mit ihr, wie in Kapitel 2.1.2 beschrieben, zum 
einen das Verhalten von festen Partikeln, welche auf den Schlackefilm des Vergasers 
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treffen, beschreiben, zum anderen spielt sie beim Anfahren des Vergasers eine Rolle, wenn 
flüssige Schlackepartikel auf die feste Wandoberfläche des Vergasers treffen. In diesem 
Fall spielt die resultierende Grenzflächenspannung zwischen den beiden Phasen eine Rolle. 
Im ungünstigen Fall kann bei einer schlechten Benetzbarkeit der Oberfläche die 
Schlackeschicht abrutschen und zum Verschluss des Ascheauslasses führen. 
Zur Oberflächenspannung von Kohleschlacken wurde von Melchior [108] eine 
ausführliche Literaturrecherche durchgeführt. Dabei fanden sich begrenzte Informationen 
zu Oberflächenspannungen von Kohleschlacken mit gemessenen Werten in einem Bereich 
von 190 mN/m und 1489 mN/m [51, 52, 108, 109, 111, 122, 123, 135]. In der Arbeit von 
Melchior wurden zu 18 Kohleschlacken Oberflächenspannungen in einem Bereich von 
200 mN/m und 900 mN/m gemessen, wobei über 90 % der Messwerte in einem Bereich 
zwischen 300 mN/m und 600 mN/m ermittelt werden konnten. Für insgesamt 15 
synthetische Schlackesysteme im System SiO2-Al2O3-Na2O-K2O-CaO-MgO wurden 
Oberflächenspannungen hauptsächlich in einem Bereich zwischen 300 mN/m und 
600 mN/m ermittelt. Die Messungen wurden hierbei unter einer reduzierenden Atmosphäre 
und bei Drücken bis zu 10 bar durchgeführt. Auf der Arbeit von Melchior aufbauend 
wurden von J. Liu die Oberflächenspannungen von Kohleschlacken und synthetischen 
Schlackesystemen zeitabhängig vermessen. Die realen Kohleschlacken zeigten teilweise 
eine Zeitabhängigkeit, welche ggf. auf chemische Reaktionen zurückgeführt werden kann. 
Die synthetischen Systeme zeigten nur eine geringe Zeitabhängigkeit [99]. 
Weitere Daten zur Oberflächenspannung von Schlacken und Gläsern, welche den 
Kohleschlacken ähnliche Zusammensetzungen haben, lassen sich zum einen in der 
SciGlass Datenbank [159] und zum anderen im Slag Atlas [113] finden. Das eine ist eine 
im Bereich der Glasindustrie angesiedelte Datenbank, in welcher verschiedene Daten zu 
Glassystemen gesammelt sind. Bei dem Slag Atlas handelt es sich um eine Datensammlung 
physikalischer und thermodynamischer Daten zu Schlackesystemen aus der Stahlindustrie. 
In der Literatur finden sich neben den reinen Messdaten Versuche, den Einfluss der 
einzelnen Oxidkomponenten auf die Oberflächenspannung des Gesamtsystems zu erklären. 
Eine interessante Erklärung liefert Rubenstein [139]. In seiner Arbeit ermittelte er für die 
jeweiligen oxidischen Komponenten einer Glasschmelze Einflussfaktoren auf die 
Oberflächenspannung. Setzt man diese in Zusammenhang mit der Feldstärke, wie es bereits 
in der Arbeit von Dietzel beschrieben wurde [37], so ergibt sich daraus das in 
Abbildung 2.7 gezeigte V-Phänomen. Im Gegensatz zu Dietzel verknüpft Rubenstein die 
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Oberflächenspannung von Glasschmelzen jedoch nicht mit der Struktur, sondern mit der 
Härte von Glasoberflächen bei Raumtemperatur. 
 
Dietzel hingegen stellt in seiner Arbeit einen Zusammenhang zwischen der Molekular-
struktur von Glas- und Emailleschmelzen und der Oberflächenspannung her [40]. Er geht 
davon aus, dass es sich bei diesen Schmelzen um ionische Schmelzen handelt. Im Inneren 
der Schmelze sind die einzelnen Ionen zwar stetig in Bewegung, jedoch wird die Ladung 
im statistischen Mittel ausgeglichen. An der Oberfläche hingegen ist die Koordination der 
einzelnen Ionen jedoch unvollständig. Hier kann es je nach Höhe der Bindungsenergie zur 
Bildung von Komplexionen kommen. Damit diese Ionen an der Oberflächenbildung 
beteiligt werden können, muss deren Koordination unvollständig sein und das Zentralion 
frei liegen. Die daraus resultierenden Kräfte, wie z. B. die Oberflächenspannung nehmen 
mit dem Grad der Unvollständigkeit zu. Da jedoch das Gesamtsystem stets bestrebt ist, 
einen energetisch günstigen Zustand einzunehmen, ist der Grad der Unvollständigkeit der 
Koordination möglichst klein zu halten. In Abbildung 2.8 werden unvollständige 
Koordinationszustände zwischen Dreier- und Achterkoordination dargestellt. Für die 
Betrachtung von Glas- und Schlackeschmelzen ist insbesondere die Viererkoordination 
von großer Bedeutung, da die SiO4-Tetraederstruktur sich in diesem Bereich finden lässt. 
Abbildung 2.7: Oberflächenspannungsfaktoren verschiedener Oxide 
      (Wertigkeit z, Ionenradius r) [133, 139] 
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Obwohl die Bindungskräfte in dieser Koordination vergleichsweise groß sind, kommt es 
auf Grund der vernetzen SiO2-Glasstruktur vor, dass einzelne Tetraeder aufreißen und in 
unvollständiger Koordination an der Oberfläche auftreten. Dies gilt weiterhin für AlO4-
Tetraeder, welche eine geringere Festigkeit aufweisen. Dies ist mit eine der Ursache für 
den in Abbildung 2.7 gezeigten hohen Einfluss von Aluminiumoxid auf die 
Oberflächenspannung. Bei höheren Koordinationen wird diese auf Grund der geringen 
Bindungskräfte mit hoher Wahrscheinlichkeit unvollständig sein. Dies bedeutet jedoch 
nicht, dass das zentrale Ion frei liegt und sich an der Oberflächenbildung beteiligen kann. 
 
Um den Einfluss der einzelnen Oxide auf die Oberflächenspannung zu verdeutlichen, 
wurden sowohl von Dietzel [40], als auch von Rubenstein [133, 139] aus vorhanden 
Messdaten Einflussfaktoren für die einzelnen Oxide ermittelt (vgl. Abbildung 2.7). Dabei 
fällt auf, dass im Bereich starker Kationen, wie z. B. Zr4+ oder Ti4+ die Einflussfaktoren auf 
die Oberflächenspannung vergleichsweise gering sind. Da bei diesen Substanzen die 
Bindungsenergie sehr hoch ist, bilden sich jedoch große komplexe Ionen aus, wodurch die 
hohe Kationenfeldstärke relativiert wird. Den Übergang bildet in diesem Bereich das 
Magnesiumkation, welches in der Form MgO6 unbeständig ist, jedoch auch in der Form 
MgO4 vorliegen kann. Einen ähnlichen Einfluss hat Aluminiumoxid, welches je nach 
Schlackezusammensetzung ebenfalls in Vierer- oder Sechserkoordination vorliegen 
kann [38]. Eine weitere Besonderheit weisen die Alkalien auf, da diese als 
Netzwerkwandler die Struktur des Siliziumoxidnetzes zerstören und somit kleinere 
Struktureinheiten, wie SiO4-Treaeder, gebildet werden, welche sich neben den Alkali-
oxiden an der Oberfläche anreichern können.  
Zur Einordnung der Oberflächenspannung von Kohleschlacken sind in Tabelle 2.1 einige 
Vergleichswerte für unterschiedliche Stoffe angegeben. 
 
Abbildung 2.8: Modelldarstellung unvollständiger Kationenkoordinationen (Kation=rot) 
                        (v. l. n. r.: vollständige Koordination, unvollständigeVierer-, Fünfer-  
  und Achterkoordination mit 2 fehlenden Anionen (blau)) 
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Tabelle 2.1: Oberflächenspannung ausgewählter Flüssigkeiten 
Flüssigkeit Oberflächenspannung Temperatur Referenz 
 [mN/m] [°C]  
n-Dekan 23,9 20 [126] 
H2O 72 25 [126] 
NaCl 114 801 [21] 
NaF 186 993 [20] 
SiO2 307 1800 [85] 
Al 914 660 [24] 
Ni 1778 1454 [24] 
W 2500 3377 [24] 
B2O3 83 1000 [85] 
 
Zur Einordnung der Oberflächenspannung von Kohleschlacken sind in Tabelle 2.1 einige 
Vergleichswerte für unterschiedliche Stoffe angegeben. 
2.3 Sessile Drop Method 
Bei der „Sessile Drop Method“ handelt es sich um eine Methode zur Bestimmung der 
Oberflächenspannung, welche auf dem Prinzip der zuvor beschriebenen Young-Laplace-
Gleichung (2.3) beruht. Dabei macht man es sich zunutze, dass Flüssigkeiten stets eine 
Form annehmen, welche die geringste Energie benötigt. Im Falle der Schwerelosigkeit ist 
dies eine ideale Kugelform. Auf Grund der Schwerkraft wird diese Form jedoch in eine 
Tropfenform geändert. So bildet sich im Falle eines hängenden Tropfens ein langgezogenes 
Profil aus. Im Falle, dass die Flüssigkeit auf eine Oberfläche trifft, bewirkt die Schwerkraft, 
dass sich ein abgeflachter Tropfen bildet. Im Idealfall sind die so gebildeten Tropfen um 
die Vertikalachse rotationssymmetrisch. Ein mit Hilfe einer Kapillare erzeugter hängender 
Tropfen kann ebenfalls zur Bestimmung der Oberflächenspannung genutzt werden. Man 
spricht in diesem Fall von der „Pendant Drop Method“. 
Zur Bestimmung der Oberflächenspannung ist es daher nötig die Young-Laplace-
Gleichung an das jeweilige Tropfenprofil anzupassen, so dass man hieraus die Radien R1 
und R2 ermitteln kann und die Oberflächenspannung als einzige Unbekannte übrig bleibt.  
Ursprünglich wurden die Tropfenprofile mittels eines Mikroskops und einer Messoptik auf 
Papier übertragen. Da die Auswertung solch manuell erzeugter Konturlinien sehr 
aufwendig und zeitintensiv war, musste man sich bei der Auswertung auf wenige 
Koordinatenpunkte auf dem Tropfenprofil verlassen. Zur Auswertung dieser 
Koordinatenpunkte standen wie in vielen anderen technischen Bereichen Tabellenbücher 
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zur Verfügung. Ein erstes Tabellenbuch zur Berechnung der Oberflächenspannung wurde 
im Jahre 1883 von Francis Bashforth in Zusammenarbeit mit John Couch Adams 
veröffentlicht [15]. Die Lösungen der Young-Laplace-Gleichung wurden für dieses 
Tabellenwerk mit Hilfe der nach den Autoren benannten Lösungsmethode berechnet [60].  
Die Kompexität dieser Aufgabe wird erst sichtbar, wenn man die Young-Laplace-
Gleichung unter Berücksichtigung der Achsensymmetrie in ein kartesisches 
Koordinatensystem überführt. Bashforth formulierte die analytisch nicht lösbare 
Differentialgleichung zweiter Ordnung wie folgt: 
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(2.8) 
Dabei repräsentiert b den Radius Rs des Tropfens im Scheitelpunkt und x die 
Kapillarkonstante c. Zur Vereinfachung der numerischen Integration wurde von Bashforth 
und Adams der dimensionslose Shape-Parameter β eingeführt. Dieser ist das Produkt aus 
Kapillarkonstante c und Tropfenscheitelradius Rs (2.9). 
β = c∙RS
2  = 
∆ρ∙g
σ
∙RS
2 (2.9) 
In modernen Verfahren findet sich der Shape-Parameter eher selten. Hier wird zumeist mit 
der Kapillarkonstante gearbeitet, so dass sich hieraus Gleichung (2.10) ergibt. 
(
1
R1
 + 
1
R2
)  = c∙z + 
2
RS
 = 
∆p
σ
 (2.10) 
Durch die Verwendung des Radius im Scheitelpunkt RS wird für die Berechnung die 
Achsensymmetrie des Tropfens postuliert. Auf Grund dieser Annahme ist es möglich, die 
Oberflächenspannung anhand von zweidimensionalen Bildern zu berechnen.  
Mit der Entwicklung der Computertechnik war es nicht mehr nötig, auf tabellierte 
Lösungen der Young-Laplace-Gleichung zurückzugreifen. So wurden seit Ende der 1960er 
Jahre verschiedene Programme zur Berechnung der Young-Laplace-Gleichung sowie zur 
Bestimmung der Oberflächenspannung anhand von Tropfenprofilen entwickelt [66, 120, 
105, 106, 65]. Das im Rahmen dieser Arbeit genutzte Programm zur Berechnung der 
Oberflächenspannung wird detailliert in dem Artikel von Neumann et al. [120] beschrieben. 
Die Berechnug der Oberflächenspannung erfolgt in dem Programm nach dem in 
Abbildung 2.9 gezeigten Schema. 
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Zunächst erfolgt die Bildaufnahme des Schlacketropfens während der Messung. Von den 
so ermittelten Bildern wird automatisch die Kontur bestimmt, wobei in der 
Informationstechnologie gängige Methoden zur Kantenerkennung zum Einsatz kommen. 
Eine ausführlichere Beschreibung hierzu findet sich in Kapitel 3.1.3.  
Das so gefundene Tropfenprofil wird mittels einer möglichen Lösung der Young-Laplace-
Gleichung numerisch approximiert. Aus dieser Lösung lässt sich die Kapillarkonstante 
bestimmen und daraus über die Dichte des Tropfens die Oberflächenspannung berechnen. 
Bei bekannten Substanzen kann die Dichte der Literatur entnommen werden. Ist die Dichte 
zunächst wie im Falle von Kohleschlacken nicht bekannt, so gibt das Programm als 
zusätzlichen Parameter das Volumen des Tropfens aus. Dies geschieht über eine weitere 
Integration der Lösungskurve. Somit lässt sich die Dichte der Probe anhand der 
Probenmasse und des ermittelten Volumens berechnen. Berechnung der 
Oberflächenspannung über die Dichte erfolgt außerhalb des automatischen 
Berechnungsprogramms.  
Allgemein sind für die optimale Berechnung der Oberflächenspannung anhand von 
Tropfenprofilen große, möglichst runde Tropfen notwendig, da flache Tropfen 
vergleichsweise unsensibel auf Änderungen der Oberflächenspannung reagieren [77]. 
Abbildung 2.9: Schematische Ablauf der Oberflächenspannungsberechnung [108] 
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Daher ist zur Bestimmung der Oberflächenspannung von Kohleschlacken Graphit ein 
geeignetes Substratmaterial, da die Benetzbarkeit sehr schlecht ist und sich die 
gewünschten Tropfenprofile ausbilden. Dies hat jedoch den Nachteil, dass die Oberfläche 
sehr groß wird und somit flüchtige Substanzen schneller verdampfen können. 
2.4 Weitere Methoden zur Bestimmung der Oberflächenspannung 
Neben der zuvor beschriebenen „Sessile Dop Method“ gibt es noch einige weitere 
Verfahren zur Bestimmung der Oberflächenspannung von Flüssigkeiten. Grob lassen sich 
diese Methoden in zwei Gruppen aufteilen. Zum einen in Methoden, welche die 
Messapparatur in Kontakt mit der zu untersuchenden Probe bringen und zum anderen 
Methoden, die die Oberflächenspannung berührungslos ermitteln können. Unter die zweite 
Methode fallen die zuvor erwähnte „Sessile Drop Method“ sowie Methoden, bei denen  
man die Oberflächenspannung mittels Levitation vollständig berührungslos bestimmen 
kann. In die erste Gruppe fallen Methoden wie die „Wilhelmy Plattenmethode“, die 
„Stalagmometer-Methode“, die „Bügelmethode“, die „DuNoüy-Ring Methode“ oder deren 
Abwandlungen, die „Maximum Bubble Pressure  Method“, sowie die Messung der 
Oberflächenspannung mittels Kapillareffekt. Diese Methoden finden hauptsächlich 
Anwendung bei Versuchen mit einem niedrigen Temperaturniveau bis ca. 300 °C [33, 131, 
26, 5, 137]. Für die Bestimmung der Oberflächenspannung bei höheren Temperaturen 
eignen sich nur die „DuNoüy-Ring Methode“ und die „Maximum Bubble Pressure 
Method“. 
Eine der einfachsten Methoden zur Bestimmung der Oberflächenspannung ist die 
„DuNoüy-Ring Methode“. Sie wurde 1925 von dem französischen Physiker Pierre 
Lecomte du Noüy erstmals beschrieben [193]. Bei dieser Methode wird ein dünner 
Platinring auf die Oberfläche der untersuchten Flüssigkeit gelegt und langsam angehoben, 
so dass sich ein Flüssigkeitsfilm zwischen Platinring und Oberfläche bildet. Dabei wird die 
Kraft, welche bis zum Abreißen des Flüssigkeitsfilms benötigt wird, gemessen. Die 
gesuchte Oberflächenspannung der Flüssigkeit wird entsprechend Gleichung (2.11) 
berechnet. Die Oberflächenspannung σ ist hierbei abhängig vom Umfang des Rings, sowie 
der Zugkraft, welche mittels einer Waage bestimmt werden kann. 
σ = 
M∙g
2π∙(ri + ra)
 (2.11) 
Diese vergleichsweise einfache Methode wurde bereits früh für die Anwendung bei hohen 
Temperaturen modifiziert [150] [151]. Der Versuchsaufbau ähnelt bei diesen Experimenten 
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dem Aufbau einer Thermowaage. Die Waage zur Bestimmung der Zugkraft ist hierbei 
räumlich von der im Ofen befindlichen Messapparatur getrennt. Die Messapparatur, welche 
bei der Vermessung von Glasschmelzen gute Ergebnisse gezeigt hat, ist für die Messung 
von Kohleschlacken nur bedingt geeignet, da der Platinring durch Alkaliverbindungen 
chemisch angegriffen werden kann und somit die Geometrie des Ringes verändert werden 
kann [97]. 
Eine weitere, häufig zur Bestimmung der Oberflächenspannung von Glassystemen 
genutzte Methode ist die „Maximum Bubble Pressure Method“ [108] [181] [127] [73]. 
Hierbei werden mittels einer vertikalen Kapillare langsam wachsende Gasblasen innerhalb 
einer Flüssigkeit erzeugt. Mit zunehmender Blasengröße steigt dabei der Druck innerhalb 
der Blase an und wirkt somit entgegengesetzt der Oberflächenspannung der Flüssigkeit. 
Hat die Blase ihre maximale Größe erreicht und reißt von der Kapillare ab, kann ein 
Druckmaximum gemessen werden. Nachdem der Versuch bei unterschiedlichen 
Eintauchtiefen wiederholt wurde, kann mittels der von Schrödinger bestimmten 
Gleichung (2.12) die Oberflächenspannung bestimmt werden [146]. 
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Die Oberflächenspannung ist in diesem Fall abhängig vom Druck p0, welcher benötigt wird, 
um die Oberflächenspannung zu überwinden, von dem Innenradius der Kapillare r, sowie 
der Flüssigkeitsdichte. In der Arbeit von Melchior [108] konnte gezeigt werden, dass diese 
Methode sich ebenfalls zur Bestimmung von Oberflächenspannungen von Kohleschlacken 
eignet. Im Vergleich zur Sessile Drop Methode ist der Zeitbedarf zur Durchführung eines 
Experiments wesentlich höher, da zunächst eine größere Schlackemenge in einem Tiegel 
aufgeschmolzen werden muss, was ein mehrmaliges Befüllen und aufheizen des Tiegels 
zur Folge hat, da sich das Volumen der Schlacke beim Aufschmelzen stark verringert. 
Weiterhin nehmen die Messungen selber wesentlich mehr Zeit in Anspruch. Melchior gibt 
den Zeitbedarf hier mit ca. 1,5 Tagen je vermessene Temperatur an. Im Vergleich hierzu 
kann ein Sessile Drop Experiment mit Messungen zwischen Schmelztemperatur und 
1500 °C innerhalb eines Tages durchgeführt werden [108]. Weitere Nachteile sind der hohe 
Aufwand für die Reinigung und erneute geometrische Vermessung der vornehmlich aus 
Platin oder Molybdän gefertigten Kapillaren bzw. die hohen Kosten für ihren Austausch. 
Die „Maximum Bubble Pressure Method“ hat jedoch gegenüber der Sessile Drop Methode 
den Vorteil, dass die Kontaktfläche zwischen Ofenatmosphäre und Schlacke wesentlich 
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geringer ist, so dass davon ausgegangen werden kann, dass volatile oder reaktive 
Schlackekomponenten langsamer freigesetzt werden oder reagieren können. 
Neben diesen Methoden wurde in den letzten drei Jahrzehnten eine Reihe von 
Messmethoden entwickelt, welche die Oberflächenspannung vollständig berührungslos 
ermitteln können. Hierbei wird ein Tropfen der Flüssigkeit mittels verschiedener Methoden 
levitiert und ggf. angeregt, so dass die Stoffeigenschaften, wie die Dichte, die Viskosität 
oder die Oberflächenspannung, bestimmt werden können. Die Methoden unterscheiden 
sich in der Regel durch die Art der angewendeten Levitation. So eignen sich insbesondere 
für metallische Werkstoffe elektromagnetische [43, 158] oder elektrostatische [136] 
Levitationstechniken, welche teilweise in einer Umgebung mit niedriger Schwerkraft, wie 
der Raumstation ISS durchgeführt werden [42]. Weitere Methoden, welche sich auch zur 
Levitation von nichtmetallischen und oxidischen Materialien eignen, sind die Gasfilm 
Levitation, die akustische Levitation sowie die aerodynamische Levitation. Bei diesen 
Methoden wird die Flüssigkeit mittels eines Fluidstroms oder –films zum Schweben 
gebracht. Mit Ausnahme der aerodynamischen Levitation erfolgt die Anregung der 
Flüssigkeit durch Oszillation der zur Levitation benötigten Kraft. Bei der aerodynamischen 
Levitation wird die Flüssigkeit akustisch angeregt. Ein Beispiel für die Bestimmung der 
Oberflächenspannung von flüssigen oxidischen Komponenten ist die Arbeit von 
Langstaff et al. [95]. Der schematische Aufbau der Anlage ist in Abbildung 2.10 dargestellt. 
Zur Bestimmung der Oberflächenspannung von geschmolzenem Aluminiumoxid wurde 
zunächst eine Al2O3-Probe (f) mittels eines Gasstroms (e) zum Levitieren gebracht. 
Anschließend wird sie mittels zweier ober- und unterhalb der Probe angebrachter CO2-
Laser (a, d) aufgeschmolzen. Die Probentemperatur wird hierbei mittels eines seitlich 
installierten Pyrometers (b) überwacht. Sobald die Probe vollständig aufgeschmolzen ist, 
kann diese mittels eines akustischen Frequenzgenerators angeregt werden, so dass über eine 
Hochgeschwindigkeitskamera (j, i: optischer Filter, g und h: Lichtquelle) die 
Resonanzfrequenz νr bestimmt werden kann. Die Oberflächenspannung kann anschließend 
entsprechend Gleichung (2.13) berechnet werden. 
σ = 
3
8
πνr
2m (2.13) 
Mit Hilfe der Anlage konnte die Oberflächenspannung von Aluminiumoxid zwischen 
Schmelz- und Siedepunkt mit einem Wert von durchschnittlich 650 mN/m bestimmt 
werden. Weiterhin konnten Daten zur Dichte und zur Viskosität ermittelt werden. 
 
22 
 
Insgesamt bietet diese Methode gegenüber den zuvor beschriebenen Methoden den Vorteil, 
dass durch den Einsatz von Lasern zum Heizen der Probe ein extrem breites 
Temperaturspektrum bis über 3000 °C zuverlässig vermessen werden kann. Somit können 
auch thermophysikalische Eigenschaften von hochschmelzenden Oxiden bestimmt werden. 
Sie hat jedoch die Nachteile, dass der Regelungsaufwand vergleichsweise hoch ist, da 
mehrere Prozesse gleichzeitig gesteuert werden müssen, und dass durch die Verwendung 
von Lasern die Sicherheitsanforderungen an die Laboreinrichtung vergleichsweise hoch 
sind. Die Dauer eines Experiments wird im Vergleich zur Dauer von Sessile Drop oder 
Maximum Bubble Pressure Messungen geringer sein, da jeweils nur ein sehr kleines 
Probenvolumen erhitzt werden muss. 
2.5 Modelle zur Bestimmung der Oberflächenspannung 
Da die experimentelle Bestimmung der Oberflächenspannung von Schlacke- oder 
Glassystemen mitunter auf Grund verschiedener Faktoren sehr schwierig oder unmöglich 
ist, ist man bestrebt, zur Bestimmung der Oberflächenspannung über ein breites 
Temperatur- und Zusammensetzungsspektrum geeignete Modelle zu entwickeln. 
Eines der einfachsten Modelle zur Berechnung der Oberflächenspannung von 
Glassystemen wurde bereits 1911 von Tillotson vorgestellt [169, 170]. Aus den 
Ergebnissen seiner Untersuchung über die Oberflächenspannung von Silikat- und 
Borosilikatgläsern leitete er ein additives Modell ab. Es basiert auf der 
Oberflächenspannung der reinen Oxide σi und deren Stoffmengenanteil χi. 
Abbildung 2.10: Schematische Darstellung des Messaufbaus von Langstaff et al. [95] 
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σ = ∑ σiχi (2.14) 
Dieses Modell hat den Vorteil, dass die Berechnung der Oberflächenspannung bei 
bekannter Schlackezusammensetzung sehr einfach ist, da für viele reine Oxide die 
Oberflächenspannung temperaturabhängig bekannt ist. Bei der Auswahl der 
Oberflächenspannungswerte sollte man sich jedoch auf modernere Quellen, wie den Slag 
Atlas [113], SciGlass [159] oder neuere Untersuchungen mittels „Levitating Drop 
Method“ [95] verlassen. Die ursprünglich von Tillotson ermittelten Werte sind insgesamt 
zu niedrig [170].  
Das Modell hat jedoch den Nachteil, dass der Verlauf der Oberflächenspannung oftmals 
nicht linear ist. Insbesondere in Randbereichen, bei einem SiO2-Anteil von unter 40 % und 
bei der Anwesenheit von oberflächenaktiven Substanzen, wie z. B. Haliden oder Schwefel, 
zeigt der Verlauf der Oberflächenspannung kein lineares Verhalten mehr.  
Insgesamt kann dieses Modell jedoch gut als Abschätzung für die Oberflächenspannung 
genutzt werden. So konnte Volf die Oberflächenspannung von Glasschmelzen mit einem 
Fehler unterhalb von 1 % berechnen [176]. Insbesondere für die Implementierung in CFD-
Modelle eignet es sich, da es im Gegensatz zu anderen Modellen keine numerischen 
Berechnungen, welche einer genaueren Überprüfung durch den Nutzer bedürfen, beinhaltet.  
Das von Tillotson entwickelte Modell wurde im Laufe der Zeit angepasst und 
weiterentwickelt. So wurden z. B. die einzelnen Komponenten unterschiedlich gewichtet, 
um somit ein besseres Rechenergebnis zu erzielen. Da diese Gewichtungsfaktoren jedoch 
in der Regel empirisch ermittelt wurden, sind diese Modelle meist nur in einem engen 
Temperatur- und Zusammensetzungsbereich gültig [39, 102]. 
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Abbildung 2.11: Schematischer Verlauf der Oberflächenspannung (grüne Linie) in Abhängigkeit  
                             der Zusammensetzung χ1σ1 (rote Linie) und χ2σ2 (blaue Linie) [112]. 
                    (a. Ohne oberflächenaktive Substanzen; b. mit oberflächenaktiver Substanzen) 
24 
 
Eine Weiterentwicklung des Modells speziell für Kohleschlacken wurde von Mills 
vorgestellt [110]. Dieses Modell basiert ebenfalls auf einem additiven Verfahren. Im 
Gegensatz zum ersten Modell werden die einzelnen Schlackebestandteile in zwei Klassen 
aufgeteilt. Zum einen in Oxide mit einer hohen Oberflächenspannung. Diese verhalten sich 
wie χ1σ1 in Abbildung 2.11 a. gezeigt. 
Oxide mit niedriger Oberflächenspannung, wie Alkalioxide, verhalten sich ähnlich wie χ2σ2 
in Abbildung 2.11 a. Da diese Substanzen in der Realität oftmals stark oberflächenaktiv 
sind, können sie die Oberflächenspannung des Gesamtsystems stark verringern. Um dieses 
Verhalten im Modell abbilden zu können, wurde der lineare Verlauf der 
Oberflächenspannung der oberflächenaktiven Komponente χ2σ2 durch zwei Kurven ersetzt. 
Diese treffen sich an einem kritischen Punkt N, welcher dem Minimum der blauen Kurve 
in Abbildung 2.11 b. entspricht. Ist der Anteil der oberflächenaktiven Komponente kleiner 
als χ2(N), wird die Oberflächenspannung durch die quadratische Gleichung (2.15) 
represäntiert. 
<χ
2
(N):      χ
2
σ2 = a + bχ + c χ
2 (2.15) 
Steigt der Anteil der oberflächenaktiven Komponente über den Schwellwert, so fließt die 
Oberflächenspannung weiterhin linear gemäß Gleichung (2.16) in die Berechnung des 
Modells mit ein. 
>χ
2
(N):      χ
2
σ2 = 𝑎
′ + 𝑏′χ (2.16) 
Dieses so erweiterte Modell zeigt für Schlacken mit nur einem geringen Anteil 
oberflächenaktiver Komponenten gute Ergebnisse, so konnte für die Schlacke ST-D-1 eine 
Oberflächenspannung von 363 mN/m bei einer Temperatur von 1473 °C berechnet werden. 
Dies entspricht einer Abweichung von unter 10 % gegenüber den in Kapitel 4.2 gezeigten 
Ergebnissen. Im Fall von zwei oder mehr oberflächenaktiven Komponenten wird die 
Oberflächenspannung jedoch stark unterschätzt. Daher wurde für diesen Fall eine 
Grenzmenge an oberflächenaktiven Substanzen eingeführt, so dass bei Erreichen dieser 
Menge die restlichen Komponenten als normale Substanzen χiσi in das Modell einberechnet 
werden. 
Das vollständige Modell wurde zusammen mit weiteren Modellen zur Berechnung von 
physikochemischen Eigenschaften von Kohleschlacken, wie der Viskosität, der Dichte 
oder der Wärmeleitfähigkeit in einer auf Microsoft Excel basierenden Toolbox integriert. 
Diese kann kostenfrei im Internet heruntergeladen werden [195]. 
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Auf Grund der einfachen Bedienbarkeit eignet sich dieses Modell ebenfalls gut zur 
Implementierung in komplexere CFD-Simulationen. Jedoch ist stets darauf zu achten, dass 
die Oberflächenspannung des Gesamtsystems nicht zu weit abfällt. Insbesondere, da in dem 
Modell ein allgemein negativer Temperaturgradient für die Oberflächenspannung 
postuliert wird. 
Neben den bisher gezeigten additiven Modellen zur Berechnung der Oberflächenspannung 
bietet die moderne Computertechnik die Möglichkeit, thermodynamische Daten mittels 
künstlicher neuronaler Netze zu berechnen. Neben einem neuronalen Netz zu Berechnung 
der Viskosität, entwickelt von Hanao und Tanaka et al. [62], wurde von Nakamoto, 
ebenfalls ein Mitarbeiter aus der Arbeitsgruppe um Professor Tanaka, ein neuronales Netz 
zur Berechnung von Oberflächenspannungen in ternären Schlackesystemen entwickelt 
[116]. 
Ein solches neuronales Netzt basiert auf der Vernetzung von künstlichen Neuronen, welche 
auf der Basis von vorhandenen Datensätzen durch die Veränderung von 
Gewichtungsfaktoren in der Lage sind, neue Daten zu berechnen. Die Änderung der 
Gewichtungsfaktoren stellt hierbei das „Lernen“ dar. 
 
Das von Nakamoto entwickelte neuronale Netz besteht aus einem dreilagigen Neuronen 
Netz (vgl. Abbildung 2.12). Die Daten werden zunächst in die Neuronen der ersten Lage 
Abbildung 2.12: Schematische Darstellung des genutzten neuronalen Netzes [116] 
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eingegeben, von dort aus an die mittlere Lage weitergegeben. Dort werden sie mit Hilfe 
der Gewichtungsfaktoren weiterverarbeitet, anschließen werden die Ergebnisse an die 
Ausgangslage weitergeleitet. In der Lernphase werden diese Ergebnisse dort mit den 
Lerndaten verglichen und aus der Differenz ein Fehlerwert gebildet. Anhand dieses 
Fehlerwertes werden die Gewichtungsfaktoren in der mittleren Neuronenlage angepasst. 
Dies wird solange wiederholt, bis ein zufriedenstellendes Ergebnis berechnet wurde.  
Im Rahmen der Arbeit von Nakamoto et al. konnte ein minimaler Fehler von ca. 1-2 % 
ermittelt werden. Als Basis für das neuronale Netz dienten die dem Slag Atlas [113] 
entnommenen Daten. Somit konnten insgesamt Oberflächenspannungen in vier ternären 
Systemen berechnet werden. Zur Berechnung weiterer Systeme wäre eine breitere 
Datenbasis, wie sie die SciGlass Datenbank [159] liefert, hilfreich. Da mit Hilfe von 
künstlichen neuronalen Netzen unterschiedliche Daten miteinander verknüpft werden 
können, bieten sie die Möglichkeit, neben der Temperatur und der Zusammensetzung 
weitere Einflussfaktoren auf die Oberflächenspannung, wie die Atmosphäre oder den 
Druck, zu berücksichtigen. Diese Einflussfaktoren werden von anderen Modellen nicht 
berücksichtigt. 
Eine weitere Möglichkeit zur Berechnung der Oberflächenspannung sind Modelle auf der 
Basis von thermodynamischen Daten. Ein solcher Ansatz wurde zum ersten Mal von Butler 
in den 1930er Jahren zur Berechnung der Oberflächenspannung von Methylestern und 
Alkoholen entwickelt [25]. Zur Berechnung der Oberflächenspannung geht Butler davon 
aus, dass sich ein Flüssigkeitsvolumen in zwei Phasen unterteilen lässt. Zum einen eine  
Kernphase, welche den Großteil des Volumens einnimmt, und zum anderen eine 
monomolekulare Oberflächenphase, welche die Grenzschicht zur benachbarten Materie 
darstellt. Diese beiden Phasen stehen entsprechend den Annahmen von Gibbs zur 
Kapillarität in einem thermodynamischen Gleichgewicht [59]. Daraus konnte Butler nun 
die nach ihm benannte Gleichung entwickeln.  
Auf der Basis dieser Gleichung wurden in den letzten drei Dekaden in der Arbeitsgruppe 
um Professor Tanaka an der Universität Osaka verschiedene Modelle zur Berechnung der 
Oberflächenspannung von Metalllegierungen und ionischen Salz- und Schlackesystemen 
entwickelt. Aufbauend auf den Arbeiten von Speiser et al. [156, 188] wurde zunächst ein 
Modell zur Berechnung der Oberflächenspannung von Metalllegierungen entwickelt. Die 
Berechnung der Oberflächenspannung beruht dabei auf der Annahme, dass die partiell 
molaren Oberflächen der Legierungskomponenten den molaren Oberflächen der reinen 
Elemente entsprechen. Somit ergibt sich für ein binäres System mit den Komponenten A 
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und B die folgende Gleichung (2.17). Für komplexere Systeme steigt die Anzahl der 
Gleichungen entsprechend der Anzahl der Legierungselemente. 
σ = σA + 
RT
AA
ln
NA
S
NA
B
 + 
1
AA
[GA
E,S(T,NB
S ) - GA
E,B(T,NB
B)] 
= σB + 
RT
AB
ln
NB
S
NB
B
 + 
1
AB
[GB
E,S(T,NB
S ) - GB
E,B(T,NB
B)] 
 
(2.17) 
In dieser Gleichung repräsentiert R die universelle Gaskonstante, σA und σB die 
Oberflächenspannung der Einzelkomponenten sowie AA,B die molare Oberfläche einer 
monomolekularen Schicht der jeweiligen Komponente. Diese wird entsprechend 
Gleichung (2.18) aus dem molaren Volumen VA,B und der Avogadrokonstante N0 gebildet.  
AA,B = 1,091N0
1 3⁄
VA,B
2 3⁄
 (2.18) 
Die beiden Komponenten NA,B
B,S
 zeigen den Stoffmengenanteil der einzelnen Komponenten 
jeweils im Kern (B) und an der Oberfläche (S). Bei den Ausdrücken  handelt es sich um 
die partielle Gibbsexzessenergie der jeweiligen Komponente, wiederum im Kern und an 
der Oberfläche. Die partielle Gibbsexzessenergie im Kern kann hierbei mit Hilfe von 
thermodynamischen Datenbanken, wie z. B. FactSage [50, 14], berechnet werden, da die 
Zusammensetzung des Kerns bekannt ist. Auf Grund der unbekannten Zusammensetzung 
der Oberfläche wurde zur Berechnung der partiellen Gibbsexzessenergie ein Faktor βMIX 
eingeführt und mit 0,83 angegeben [161]. 
GA,B
E,S (T,NB
S ) = βMIXGB
E,B(T,NB
S ) (2.19) 
Somit verbleiben als unbekannte Variablen in Gleichung (2.17) neben der 
Oberflächenspannung nur die Stoffmengenanteile der beiden Komponenten in der 
Oberflächenphase. Da die Summe der Stoffmengenanteile jeweils 1 ergibt, kann die 
Oberflächenspannung des Systems durch numerische Bestimmung der Stoffmengenanteile 
der einzelnen Komponenten in der Oberflächenphase berechnet werden.  
Dieses Modell wurde von verschiedenen Autoren aus der Arbeitsgruppe um Professor 
Tanaka für komplexere Systeme weiterentwickelt und in verschiedenen 
Veröffentlichungen vorgestellt [164, 163, 162, 160, 134]. 
Neben metallischen Systemen wurde versucht, das Modell für die Berechnung der 
Oberflächenspannung von ionischen Lösungen, wie z. B. Chlorid- und Bromidlösungen, 
aber auch von silikatischen Schmelzen zu adaptieren. Da mit dem Modell jedoch nicht die 
gewünschten Ergebnisse berechnet werden konnten, wurde es zum Ionenradienmodell 
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weiterentwickelt [165]. In diesem Modellansatz wird die Oberflächenspannung nicht über 
die partielle Gibbsexzessenergie berechnet, sondern über das Verhältnis der Kationen- zu 
den Anionenradien bestimmt. Somit ergeben sich zur Berechnung der Oberflächen-
spannung in einem binären System mit den Oxiden AX und BY, wobei A und B die 
Kationen und X und Y die Anionen repräsentieren die folgenden Gleichungen (2.20-2.22). 
σ = σAX + 
RT
AAX
ln
MAX
S
MAX
B
 
= σBY + 
RT
ABY
ln
MBY
S
MBY
B
 
 
(2.20) 
MAX
P  = 
(RA RX⁄ )NAX
P
(RA RX⁄ )NAX
P +(RB RY⁄ )NBY
P
 (2.21) 
MBY
P  = 
(RB RB⁄ )NBY
P
(RA RX⁄ )NAX
P +(RB RY⁄ )NBY
P
 (2.22) 
In diesen Gleichungen stellen σAX und σBY die Oberflächenspannung RA und RB die 
Kationenradien und RX und RY die Anionenradien der Einzelkomponenten dar. Die 
Ionenradien wurden in der Regel aus der Arbeit von Shannon [149] entnommen. Die 
molare Oberfläche AAX und ABY kann entsprechend Gleichung (2.23) aus der 
Avogadrokonstante N0 und dem molaren Volumen VAX,BY berechnet werden. 
AAX,BY = N0
1 3⁄
VAX,BY
2 3⁄
 (2.23) 
Da das Verhältnis der Ionenradien von Si4+ und SiO4
4-
 nicht bekannt ist, wurde hierfür ein 
Wert von 0,5 gewählt. Dies hatte sich in Versuchen als die beste Lösung heraus-
gestellt [165]. 
Die Oberflächenspannung des Gesamtsystems lässt sich, wie bereits zuvor erwähnt, durch 
die numerische Ermittlung der Stoffmengenanteile der Einzelkomponenten in der 
Oberflächenphase bestimmen. 
Auch zu diesem Modell lassen sich eine Reihe von Veröffentlichungen in der Literatur 
finden [165, 160, 63]. 
Insgesamt zeigen die beiden zuletzt gezeigten Modelle sehr gute Ergebnisse bei der 
Berechnung der Oberflächenspannung. Im Vergleich zu den zuvor gezeigten Modellen ist 
der Rechenaufwand jedoch weitaus höher. Zum einen werden neben Daten zur 
Oberflächenspannung der einzelnen Komponenten Daten zum molaren Volumen, bzw. zur 
Dichte dieser Komponenten benötigt. Insbesondere bei sehr flüchtigen Komponenten oder 
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Komponenten mit einem sehr hohen Schmelzpunkt sind diese Daten nicht immer 
vorhanden. Zum anderen müssen die Berechnungsergebnisse stets kontrolliert werden, da 
sie im Gegensatz zu den additiven Modellen numerisch berechnet werden, so dass es leicht 
zu Berechnungsfehlern kommen kann. Daher eignen sich diese Modelle nur bedingt zur 
vollständigen Implementierung in CFD-Programme. 
Zusammenfassend kann man sagen, dass sich verschiedene Modelle finden lassen, mit 
denen die Oberflächenspannung von oxidischen Schlackesystemen berechnet werden kann. 
Mit Ausnahme des auf einem künstlichen neuronalen Netz basierten Modells wird die 
Oberflächenspannung in allen anderen Modellen auf der Grundlage der 
Oberflächenspannung der einzelnen Oxide berechnet. Dies kann ggf. in Randbereichen zu 
Fehlern bei der Berechnung führen, da z.B. keine Strukturänderungen der Schlacke, wie 
sie z. B. von Shartsis et al. [150] beschrieben werden, berücksichtigt werden oder der 
Einfluss von stark oberflächenaktiven Substanzen auf die Oberflächenspannung des 
Gesamtsystems, wie von Mills [110] beschrieben bei der Berechnung stark ober- oder 
unterschätzt wird. Zur Lösung dieses Problems können die Modelle mit dem sogenannten 
Assoziatenmodell, mit welchem bereits bei der Modellierung der Viskosität von 
Schlackesystemen gute Ergebnisse erzielt werden konnten, erweitert werden. Hierzu finden 
sich in Kapitel 6 einige Beispiele. 
Weiterhin werden bei der Berechnung der Oberflächenspannung von keinem Modell 
Umwelteinflüsse, wie z. B. erhöhter Druck oder eine mit polaren Gasen wie Wasserdampf 
beladene Atmosphäre, berücksichtigt. Da sich hierzu jedoch nur wenige Messwerte in der 
Literatur finden lassen, ist es jedoch bisher nicht möglich, solche Einflussfaktoren in ein 
empirisches oder semiempirisches  Modell zu implementieren. In Zukunft kann dies ggf. 
mit molekulardynamischen Methoden berechnet werden. Derzeit lassen sich mit modernen 
Großrechnern jedoch nur Eigenschaften von einfachen binären Systemen berechnen [17].  
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3 Experimentelles 
3.1 Methodik und Aufbau des Experiments 
3.1.1 Aufbau des Erhitzungsmikroskops 
Die in dieser Arbeit ermittelten Oberflächenspannungswerte von realen und synthetischen 
Schlackesystemen wurden mit Hilfe des von Melchior [108] aufgebauten und genutzten 
Erhitzungsmikroskops ermittelt. Die Messapparatur besteht aus einem elektrischen 
Hochtemperaturdruckofen mit angeschlossener Gasregelanlage, einer CCD-Kamera zur 
Bildaufnahme, sowie einem Mess- und Steuercomputer. 
Mit Hilfe des Hochtemperaturdruckofens können maximal 1500 ± 20 °C Probentemperatur 
erreicht werden. Diese nimmt bis zum maximal zulässigen Druck von 20 bar schrittweise 
auf ca. 1250 °C ab, da sich durch die erhöhte Dichte der Atmosphäre die Wärmeleitung in 
Richtung der gekühlten Außenwände stark erhöht und die elektrische Heizung nicht stark 
genug ist, den erhöhten Wärmeverlust zu kompensieren. In der vorliegenden Arbeit wurden 
jedoch keine Versuche unter erhöhtem Druck durchgeführt. 
Der Ofen selber besteht aus einem zylindrischen Druckbehälter aus Edelstahl mit einer 
Länge von 560 mm und einem Durchmesser von 300 mm. Dieser Behälter ist beidseitig 
mit abnehmbaren Metallflanschen, welche für notwendige Wartungsarbeiten entfernt 
werden können, gasdicht verschlossen. Für die Durchführung von Wartungsarbeiten kann 
der Ofen in die Vertikale gekippt werden, um so das Entfernen des vorderen Flansches und 
des Druckbehälters zu erleichtern. Dies ist nötig, um ggf. das Heizelement, welches am 
hinteren Flansch befestigt ist, zu erneuern. Dies war im Verlauf der Arbeit mehrmals nötig, 
da das Heizelement teilweise stark korrodierte.  
Bei dem Heizelement handelt es sich um ein ringförmiges SIC-Heizelement, welches das 
innenliegende Korundrohr gleichmäßig beheizt. Da die Heizelemente einer gewissen 
Qualitätsschwankung unterliegen, konnte nicht davon ausgegangen werden, dass das 
Temperaturprofil des Ofens stets gleich war. Daher wurde nach jedem Austausch des 
Heizelements das Temperaturprofil des Ofens neu bestimmt, um zu gewährleisten, dass die 
Probe im Bereich der maximal gemessenen Temperatur positioniert wurde. Dazu musste 
ebenfalls das Pt/Rh-Thermoelement, welches im Ofeninnenrohr liegt, neu positioniert 
werden. Um dieses flexibel zu gestalten, wurde der hintere Deckel mit Schauglas neu 
gestaltet, so dass das Thermoelement ohne abknickenden Winkel in den Ofenraum geführt 
werden kann. Befestigt und abgedichtet wurde es anschließend mit einer Teflondichtung  
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Weiterhin haben zuvor durchgeführte Messungen gezeigt, dass ein Einhängen des 
Graphitprobenträgers in das Ofenrohr nicht optimal ist, da er im Laufe der Messungen 
durch Materialverluste seine Form verändern kann. Dadurch kann es zu einer Schieflage 
und daraus resultierend zu einer Bewegung der geschmolzenen Probe kommen. Im 
schlimmsten Fall fällt diese im Laufe des Experiments herunter oder kommt in Kontakt mit 
der Seite des Korundrohres, was zu einem Verkleben des Substrats mit dem 
Graphitplättchen führt. Um dies zu verhindern, wurde das Graphitsubstrat bei den 
folgenden Versuchen auf einem Keramikschiffchen positioniert. Dies konnte zu Beginn der 
Versuche exakter mit Hilfe der Kamera positioniert werden, und die Auflagefläche 
veränderte ihre horizontale Lage im Laufe der Messungen nicht. Einen exakten Querschnitt 
durch den Ofeninnenraum zeigt Abbildung 3.1. 
 
Die beiden in Abbildung 3.1 gezeigten Pt/Rh-Thermoelemente dienen zur Aufnahme der 
Temperatur im Ofeninnenrohr, sowie direkt am Heizelement. Das obere Thermoelement 
ist mit einem Eurotherm 2208e Regler (Slave) verbunden, das Thermoelement im 
Ofeninnenraum ist mit einem Eurotherm 2408 Regler als Master verbunden. Die beiden 
Regler arbeiteten zunächst in einer sogenannten Kaskadenregelung, dabei gibt der Master 
dem Slave den jeweiligen Sollwert vor. Dadurch wird der Sollwert des Slaves vorgegeben, 
so dass eine ungewollte Überlastung des Heizelements verhindert wird. Durch eine 
Feedforward Regelung können weiterhin Störungen in der Regelstrecke kompensiert 
werden. Im Verlauf der Messungen kam es jedoch zu erheblichen Störungen bei dieser 
Regelung, so dass ein einfacheres Regelkonzept erstellt wurde. Dabei wird der Ofen nun 
im unteren Temperaturbereich bis 700 °C nur über den Slave-Regler geheizt. Da sich in 
Abbildung 3.1: Querschnitt des Ofenraums 
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diesem Temperaturbereich die Probe noch nicht verändert, ist die erhöhte Heizrate als 
unproblematisch zu betrachten. Ab einer Temperatur von 700 °C übernimmt der Master-
Regler die Steuerung des Heizelements, so dass exakte Temperaturprofile abgefahren 
werden können. Durch eine geschickte Wahl der Regelparameter konnte ein 
Überschwingen der Temperatur auf unter 1 °C beschränkt werden. Während der 
Messungen wird die Temperatur über eine mit dem Master Regler verbundene RS232-
Schnittstelle an den Messcomputer weitergegeben und kann dort aufgezeichnet werden. 
Um eine Beschädigung des Ofens durch zu hohe Temperaturen zu verhindern, sind neben 
den beiden Regel-Thermoelementen noch weitere Thermoelemente verbaut, welche die 
Temperatur der Stromanschlüsse im Ofenraum und die Manteltemperatur überwachen, so 
dass beim Erreichen einer kritischen Temperatur der Ofen vor Beschädigungen geschützt 
ist. Weiterhin ist der Ofen mit einer Wasserkühlung, welche über die Laborinterne 
Kühlwasserleitung gespeist wird, gegen ein Überhitzen gesichert. Gegen einen zu hohen 
Druck ist die Anlage mit einem Überdruckventil sowie Berstscheiben geschützt.  
 
Die Gasversorgung mit Standardgasen des Ofens wird in der Regel durch die hausinterne 
Gasversorgung, welche einen Maximaldruck von 10 bar hat, sichergestellt. Sollten höhere 
Drücke benötigt werden, so muss auf Gasflaschen zurückgegriffen werden. Die 
Durchflussmenge des Gases wird über digitale Durchflussregler der Firma Brooks 
Instrument gewährleistet. Die maximale Durchflussmenge der Regler beträgt 1000 ml/min. 
Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau der Messeinrichtung und des Ofens [108] 
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für Stickstoff und jeweils 200 ml/min. für Sauerstoff, Argon bzw. Argon-Wasserstoff. Der 
Durchfluss wird über zwei Anschlüsse am Ofen gewährleistet. Zum einen wird der 
Probenraum durch einen Zugang an der vorderen Flanschöffnung durchströmt. Zum 
anderen wird der äußere Probenraum mit synthetischer Luft gespült. Dies ist jedoch nur 
nötig, falls Experimente bei erhöhtem Druck durchgeführt werden. Zur Regelung des 
Druckes dient ein hinter dem am hinteren Flansch angebrachten Gasauslass installierter 
Druckregler von Brooks Instrument. Gesteuert wird die Gasregelanlage mit einem 
WMR 4000 Flowcomputer, welcher ebenfalls über eine RS232-Schnittstelle mit dem 
Messrechner verbunden ist. Eine schematische Gesamtübersicht des Erhitzungsmikroskops 
bietet Abbildung 3.2. 
Neben dem Ofen ist die optische Einrichtung des Erhitzungsmikroskops die wichtigste 
Komponente. Sie besteht aus einer CCD-Kamera, optischen Filtern und einer Lichtquelle. 
Bei der Lichtquelle handelt es sich um einen handelsüblichen LED-Strahler. Dieser wird 
nur für die Bildaufnahme bei niedrigen Temperaturen und für die horizontale 
Positionierung der Probe zu Beginn der Messung benötigt. Ab ca. 800 °C ist die Leuchtkraft 
der Probe auf Grund der Wärmestrahlung groß genug, so dass die zusätzliche Beleuchtung 
abgeschaltet werden kann. Dadurch ergibt sich das Bild einer hellen Probe auf dunklem 
Hintergrund. 
Bei der verwendeten Kamera handelt es sich um eine CCD-Kamera mit einer Chipgröße 
von ½“. Die Auflösung der Kamera beträgt 768x576 Bildpunkte und es werden Bilder in 
8 Bit Graustufen erzeugt. Die vergleichsweise niedrige Auflösung ist für die zur 
Bestimmung der Oberflächenspannung verwendeten Analysesoftware entsprechend der 
Literatur ausreichend und beeinflusst die Bildauswertung nur minimal [120, 70]. 
Die Kamera ist zur optimalen Bildaufnahme mit einem Navitar Zoom 6000 bestückt. 
Dieses ist modular aufgebaut und besteht aus einem 12 mm Feinfokus, auf welches eine 
0,25x Vorsatzlinse geschraubt ist. Weiterhin besteht es aus einer Blende und einer 
Rasteranzeige. Mit Hilfe des Rasters kann die Position des Zooms reproduzierbar 
nachvollzogen werden. Um hier Fehler zu vermeiden, kann die Position des Objektivs 
mittels einer Stellschraube fixiert werden. Zwischen Kamera und Objektiv wurde, um ein 
optimales Sichtfeld auf die Probe zu erhalten, ein 1x Adapter integriert. Um die Kamera 
vor Beschädigungen durch zu starke Strahlung zu schützen und um ein optimales 
Bildergebnis zu erzielen, wurden zwischen Kamera und Ofenschauglas zwei optische Filter 
integriert. Zum einen wurde ein Infrarotsperrfilter verwendet, welcher störende 
Infrarotstrahlung herausfiltert und es somit ermöglicht, für die spätere Auswertung 
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wichtige, scharfe Tropfenkonturen zu erhalten. Zum anderen wurde ein Polarisationsfilter 
verwendet. Dieser verhindert störende Reflexionen auf den Bildaufnahmen und dunkelt das 
Bild zusätzlich etwas ab. Bei längerer Nutzung der Filter wurde festgestellt, dass die 
gewünschte Filterwirkung, insbesondere die des Polarisationsfilters, nachließ, da die zur 
Herstellung genutzten Folien durch die Einwirkung der intensiven Strahlung beschädigt 
wurden. Daher müssen die Filter regelmäßig kontrolliert und ggf. erneuert werden. 
 
Um den Ofen mit der Probe bestücken zu können, ist die Kamera auf einem Schlitten 
befestigt. Dieser ermöglicht es, die Kamera neben den Ofen zu schieben, so dass man 
genügend Arbeitsfläche zum Einbringen der Probe hat. Weiterhin kann die Kamera über 
drei Lineraeinheiten mit jeweils 50 mm Verfahrweg in alle Raumrichtungen bewegt werden. 
Somit kann eine Bewegung des Tropfens in horizontaler Richtung und ggf. ein Absinken 
der Substratoberfläche während der Messung ausgeglichen werden. 
Die Bildaufnahme der Kamera wird über einen Framegrabber PCI-Steckkarte, welche im 
Messrechner eingebaut ist, gesteuert. Da die für die Framegrabberkarte benötigte 
Treiberbibliothek keine aktuellen Updates mehr erhält, ist für die Nutzung Windows XP 
als Betriebssystem zwingend notwendig. 
Die beiden Steuerprogramme wurden in der graphischen Entwicklerumgebung von 
National Instruments realisiert. Ursprünglich wurden sie für die Version 8.5.1 mit 
integriertem Vision Paket geschrieben. Sie sind jedoch aufwärtskompatibel [117].  
Abbildung 3.3: Foto des Erhitzungsmikroskops mit Ofen und Messrechner 
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Neben den eigentlichen Steuerprogrammen wurden weitere Programme zur Bild-
kalibrierung geschrieben, mit denen z. B. optische Verzerrungen des Objektivs 
herausgerechnet werden können. Ausführlich wurde der Prozess der Bildbearbeitung von 
Neumann und Hoorfar beschrieben [120, 70]. Die ermittelten Objektivkorrekturen wurden 
zusammen mit anderen Kalibrierdaten in einer MySQL Datenbank gespeichert. 
Zur Durchführung der Versuche standen zwei LabVIEW Programme zur Verfügung. Das 
erste Programm übernimmt die Ofensteuerung während der Aufheizphase. Dieses 
Programm schreibt zu Beginn des Aufheizens das gewünschte Programm in den 
Temperaturregler und zeigt während des Aufheizens die Temperatur und ein Live-Bild des 
Ofenraums an.  Das zweite Programm dient zur Steuerung des Versuchsablaufs. Zum einen 
übernimmt das Programm die Steuerung des Ofenprogramms und zum anderen übernimmt 
das Programm die Aufnahme der Bilder und verknüpft diese mit den in der Datenbank 
gespeicherten Kalibrierinformationen. Die Bilder werden anschließen als Bitmap-Datei auf 
der Festplatte gespeichert, und die zu dem Bild gehörigen Informationen, wie z. B. die 
Bildnummer, den Speicherpfad, die Temperatur der Bildaufnahme etc. werden in der 
Datenbank gespeichert.  
 
 
Abbildung 3.4: Bildserie von aufgeschmolzenen Schlacketropfen 
 
Da mit steigender Temperatur die Intensität der Wärmestrahlung und damit verbunden die 
Helligkeit der Probe ansteigt, kann es zu einer Verfälschung der Tropfenkontur kommen. 
Um diesem Effekt entgegenzuwirken, werden jeweils vier Bilder mit unterschiedlichen 
Helligkeits- und Kontraststufen aufgenommen. Die Bilder der Serien Master, Slave 1 und 
Slave 2 werden mit den Kalibrierinformationen kombiniert (vgl. Abbildung 4.3). Die 
Helligkeits- und Kontrastinformationen des Bildes der vierten Bildserie entsprechen denen 
der unkalibrierten Masterserie. Diese Bildserie wird für die weitere Auswertung nicht 
verwendet. Die Bilder werden in einem zeitlichen Abstand von 50 ms aufgenommen. Um 
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eine Bildaufnahme auch bei höheren Heizraten zu gewährleisten, wurde die Wartezeit von 
10 s bis zur Bildaufnahme auf 1 s verringert, da es ansonsten zu Fehlern bei der 
Bildaufnahme kam.  
Eine genaue Beschreibung und Anleitung zur Implementierung und Benutzung der 
Programme findet man in einer früheren Arbeit [108, 71]. 
3.1.2 Ablauf der Messung 
Der Ablauf der Messungen zur Bestimmung der Oberflächenspannung lässt sich in die 
folgenden vier Teilschritte aufteilen (Abbildung 3.5).  
 
Die in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden zum einen aus Reinsubstanzen und zum 
anderen aus realen Vergaserschlacken und Kohleaschen hergestellt. Die Herstellung der 
Proben unterscheidet sich in beiden Fällen nicht. Zunächst werden die Bestandteile, falls 
nötig, möglichst fein mit Hilfe eines Achatmörsers aufgemahlen, da sich große Partikel 
innerhalb der Probe negativ auf die Kinetik des Aufschmelzens auswirken können. Nach 
dem Aufmahlen oder wenn dies, wie bei den meisten Reinsubstanzen, die möglichst 
feinkörnig bestellt wurden (vgl. Kapitel 3.2) nicht nötig ist, wird die benötigte Menge der 
einzelnen Probenkomponenten mittels einer Analysenwaage mit einer Auflösung von 
0,1 mg eingewogen und anschließend erneut im Achatmörser gemischt. Dadurch soll 
gewährleistet werden, dass die Probe möglichst homogen ist. Danach wird die Probe in 
eine zylindrische Pressform der Firma Maassen GmbH mit einem Durchmesser von 5 mm 
gefüllt. Anschließend wird die Probe mit einer Presskraft von ca. 2 kN in einer 
Hydraulikpresse zu einem ca. 5 mm hohen Zylinder gepresst. Sobald die Probe aus der 
Presse ausgeworfen wurde, wird sie mittig auf dem Graphitprobenträger positioniert und 
gewogen. Der Probenträger muss dafür zuvor austariert werden. Die Probenmasse beträgt 
ca. 0,15 g, kann jedoch leicht variieren, da z. B. ein kleiner Teil der Probenmasse beim 
Einfüllen in die Pressform und bei der Entnahme verloren werden kann. 
Probenherstellung 
Bildaufnahme von der 
geschmolzenen Probe
Automatische 
Berechnung der 
Oberflächenspannung
Analyse und 
Plausibilitätsprüfung 
der Ergebnisse 
Abbildung 3.5: Messablauf der Sessile Drop Versuche 
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Danach wird die Probe auf einem Keramikschiffchen im Ofenraum positioniert. Um eine 
exakte horizontale Ausrichtung der Probe zu garantieren, kann diese mit Hilfe der Kamera 
und des im LabVIEW-Programm integrierten Live-Bildes ausgerichtet werden. Hierzu 
wird die in Abbildung 3.2 gezeigte Lichtquelle benötigt. 
Sobald die Probe ausgerichtet ist, kann der Ofen verschlossen werden. Anschließend wird 
damit begonnen, den Ofen mit dem jeweiligen Gas zu spülen. In dieser Arbeit wurde der 
Ofen stets mit 50 ml/min. Argon gespült, da durch die Verwendung die Vergleichbarkeit 
mit den zumeist in inerter Atmosphäre gemessenen Literaturwerten gegeben ist. Da im 
unteren Temperaturbereich keine Reaktionen in der Probe stattfinden und es maximal zu 
einem Austreten von Feuchtigkeit kommt, ist ein vorheriges Spülen des Ofens nicht nötig. 
Im Folgenden wird das Heizprogramm des Ofens aktiviert. In einem ersten Schritt wird bis 
kurz vor dem Erreichen des Schmelzpunktes mit einer Heizrate von 10 K/min. (Nach dem 
Umbau der Ofensteuerung, wird bis zu einer Temperatur von 700 °C mit maximaler 
Leistung geheizt.) aufgeheizt. Sobald dieser Wert erreicht ist, wird die Heizrate in der Regel 
auf 2 K/min. gedrosselt. Da einige Proben, z. B. im System SiO2-Na2O einen erhöhten 
Anteil flüchtiger Substanzen aufweisen, wurde in diesen Fällen eine Heizrate von 10 K/min. 
beibehalten, um den Massenverlust während der Messung zu minimieren. Weiterhin wird 
mit der Aufnahme der Bildserien begonnen. In der Regel wird eine Bilderserie pro 1 K 
Temperaturanstieg aufgenommen, so dass je nach Höhe der Schmelztemperatur bis zu 2000 
Bilder aufgenommen. Die Helligkeits- und Kontrastwerte der Bildserien werden zu Beginn 
der Messung eingestellt. Im späteren Verlauf ist zwar eine Änderung möglich, dies 
erfordert später jedoch eine Bildanalyse in mehreren Teilschritten. 
Der Versuch endet mit dem Erreichen der eingestellten Maximaltemperatur. Danach 
schaltet die Steuerung die Heizung automatisch ab und der Ofen kühlt unkontrolliert ab. 
Ab einer Temperatur von ca. 250 °C kann die Probe entnommen werden, ohne den Ofen 
zu beschädigen, da durch ein Öffnen des Ofens der Kühlwasserkreislauf unterbrochen wird. 
Nach der Probenentnahme wird diese erneut gewogen.  
Parallel zum Abkühlen der Probe kann bereits mit der im nächsten Kapitel beschriebenen 
Auswertung der Tropfenbilder begonnen werden.  
3.1.3 Auswertung und Analyse der Messergebnisse 
Die Auswertung der während des Experiments erhaltenen Tropfenbilder zur Bestimmung 
der Oberflächenspannung erfolgt in zwei Schritten. Zunächst werden die Tropfenbilder mit 
Hilfe eines Softwareprogramms automatisch analysiert und die Oberflächenspannung 
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entsprechend der in Kapitel 2 beschriebenen Grundlagen berechnet. Dabei kam das von der 
Universität Toronto entwickelte und vertriebene Programm ADSA (Axissymmetric Drop 
Shape Analysis) zur Anwendung. Es wurde von der Arbeitsgruppe um Professor Neumann 
entwickelt und wird vielfach für unterschiedliche Anwendungsgebiete in der Literatur 
erwähnt [8, 30, 31, 32, 68, 69, 70, 79, 80, 93, 120, 138, 140, 192]. Das ursprünglich in 
Fortran entwickelte Programm wurde im Laufe der Zeit ständig weiterentwickelt und an 
neue Messmethoden und technologische Entwicklungen angepasst. So wurde das 
Programm z. B. für die Messung der Oberflächenspannung von kombinierten Pendant und 
Sessile Drops optimiert [80]. Die in dieser Arbeit verwendete Programm-version wurde auf 
der Basis von Matlab programmiert. Durch die Nutzung der umfangreichen 
Bildanalysemöglichkeiten von Matlab ist es mit dieser Programmversion möglich, die 
durch die hohen Temperaturen verursachte Unschärfe auszugleichen und die Kante der 
Tropfenkontur zu ermitteln. Die Kantenerkennung erfolgt dabei zunächst mittels eines 
Sobel-Operators [41]. In einer neueren Version (ADSA-NA) wurde der Sobel-Operator 
gegen einen Canny Algorithmus ausgetauscht, da dieser unempfindlicher gegenüber 
Bildrauschen ist [80, 27]. Anschließend wird diese Kante mittels einer kubischen Spline 
Interpolation geglättet, so dass eine Auflösung von unter einem Pixel vorliegt. In zwei 
weiteren Berechnungsschritten kann das Programm optische, durch die Objektivlinsen 
verursachte Verzerrungen und Fehler bei der Kamerapositionierung herausrechnen. Da dies 
jedoch bereits während der Bildaufnahme durch das LabVIEW Programm  erfolgt, sind 
diese beiden Schritte nicht nötig. Nachdem die Kontur erkannt wurde, wird die in 
Kapitel 2.2 erläuterte Young-Laplace-Gleichung an das erkannte Tropfenprofil numerisch 
angepasst, so dass die ebenfalls in Kapitel 2.2 erläuterte Kapillarkonstante berechnet 
werden kann. Neben diesem Wert werden weiterhin das Tropfenvolumen und der 
Kontaktwinkel zwischen Flüssigkeit und Graphitsubstrat bestimmt.  
Da das Programm über keinerlei graphische Oberfläche verfügt, wurde es in eine Labview-
Umgebung implementiert. Dies ermöglicht es, die großen Bildmengen, welche während 
der Versuche erzeugt werden, automatisch zu analysieren. Weiterhin ermöglicht es einen 
Zugriff auf die MySQL-Datenbank, so dass die benötigten Kalibrierinformationen für das 
Programm dort automatisch abgerufen werden können. Neben einigen 
programmspezifischen Informationen benötigt das Programm Informationen über die 
Position der Substratgrenze im Bild. Diese wird für jede Bildserie über ein graphisches 
Interface durch den Benutzer bestimmt. Dabei ist darauf zu achten, dass die Position der 
Grenzlinie oberhalb des Substrates liegt, da es ansonsten zu Fehlern bei der Auswertung 
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kommen kann. Weiterhin wurde zur Steigerung der Rechengenauigkeit die 
Gravitationskonstante g mittels des Gravity Information Systems der Physikalisch- 
Technischen Bundesanstalt für die Koordinaten des Forschungszentrums bestimmt [97]. 
Die Ergebnisse des ADSA-Programms werden in einer Textdatei gespeichert.  
Diese Textdatei kann im Anschluss in Microsoft Excel eingelesen und ausgewertet werden. 
Hierzu wurde ein passendes Programm mittels Visual Basic for Applications (VBA) für 
Microsoft Excel geschrieben. Dies ermöglicht die schnelle und standardisierte Auswertung 
der ermittelten Daten. Die Verwendung von Microsoft Excel als Auswertesoftware bietet 
gegenüber der zuvor genutzten LabVIEW-Anwendung einige Vorteile. So sind z. B. die 
einzelnen Rechenschritte während der Auswertung aufgrund der Tabellenstruktur von 
Excel transparent und nachvollziehbar. Weiterhin können Teilschritte der Auswertung 
wiederholt oder abgewandelt werden, ohne dass eine vollständig neue Auswertung 
notwendig ist. Weiterhin ist ein großer Vorteil die hohe Verfügbarkeit des Programms, so 
kann die Auswertung nicht nur am Laborcomputer erfolgen, sondern auch am 
leistungsfähigeren Büro-PC.  
Zur Berechnung der Oberflächenspannung benötigt das Programm neben den Daten aus 
den Textdateien (Es werden je Messung die Daten von drei Bildserien ausgewertet.) 
Informationen über den Temperaturverlauf, sowie Informationen der Probenmasse zur 
Bestimmung der Probendichte. Da es bei jeder Messung zu einer Veränderung zwischen 
der Anfangsmasse des Schlackepresslings mA und der Endmasse des erstarrten 
Schlacketropfens mE kam, wurde zur Bestimmung der Probendichte jeweils das 
arithmetische Mittel m̅ aus den beiden Massen gebildet. Somit ergibt sich zur Berechnung 
der Oberflächenspannung Gleichung (3.1). Da die Dichte des Umgebungsgases, welche der 
Definition der Kapillarkonstante (vgl. Kapitel 2.3) entsprechend mit in die Berechnung der 
Oberflächenspannung einfließen müsste, im Vergleich zur Dichte des Schlacketropfens 
sehr gering ist, wird diese bei der Berechnung vernachlässigt. 
σ = 
m̅∙g
V∙c
 = 
(mA + mE)∙g
2∙V∙c
 (3.1) 
Die so erhaltenen Oberflächenspannungswerte werden automatisch graphisch aufgetragen, 
so dass sich ein guter Überblick über die Qualität der Messung ergibt. In einem zweiten 
Schritt können unplausible Messwerte aus der Auswertung entfernt werden. Dies ist nötig, 
da der ADSA-Auswertealgorithmus teilweise fehlerhafte Ergebnisse liefert und somit 
erheblich abweichende Werte für das Tropfenvolumen oder die Oberflächenspannung 
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berechnet. Da sich diese Werte auf Grund ihrer starken Abweichung von den Normalwerten 
erheblich auf die Berechnung einer Regressionskurve auswirken können, sind diese für die 
weitere Berechnung zu verwerfen. Zur Steigerung der Transparenz bei der Auswertung 
werden die Rohdaten gespeichert. 
In einem letzten Auswertungsschritt wird für die erhaltenen Oberflächenspannungsdaten 
eine passende Regressionskurve berechnet. Eine gute Möglichkeit zur Darstellung des 
Verlaufs der Oberflächenspannung σ(T) über den gesamten vermessenen Temperatur-
bereich ist die in Gleichung (3.2) gezeigte Formel. 
σ(T) = 
a + b∙ (
1000
T
)  + c∙ (
1000
T
)
2
1 + d∙ (
1000
T
)  + e∙ (
1000
T
)
2
 (3.2) 
Die Variablen a bis e werden bei dieser Methode so optimiert, dass die Fehler zwischen 
den Messwerten und der Regressionskurve möglichst gering sind. Da es bei der Ermittlung 
der Regressionskurve im Bereich des Übergangs zwischen Aufschmelzzone und 
geschmolzenem Bereich, bedingt durch den starken Anstieg oder Abfall der 
Oberflächenspannungswerte, zu einer größeren Abweichung zwischen Messwerten und 
Regressionskurve kam, wurde hierzu eine gewichtete Kleinste-Quadrate-Methode 
verwendet. Dadurch wird verhindert, dass einzelne Messwerte mit einer großen 
Abweichung die Regressionskurve in eine bestimmte Richtung verlagern. Zur Lösung des 
Minimierungsproblems zeigte sich der in Excel integrierte SOLVER als hinreichend genau, 
obwohl es sich bei dem Problem um eine konvex, quadratische Optimierung handelt. Daher 
konnte darauf verzichtet werden, einen speziellen Lösungsalgorithmus, wie das Levenberg-
Marquardt-Verfahren zu implementieren [115]. 
3.2 Probenzusammensetzung und Präparation 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden zum größten Teil synthetische Schlackesysteme 
vermessen, welche sich aus den in Kohleschlacken vorkommenden oxidischen 
Komponenten zusammensetzten. So setzt sich eine durchschnittliche, aus den von Melchior 
ermittelten Analyseergebnissen gebildete Kohleschlacke aus den in Tabelle 3.1 gezeigten 
Komponenten zusammen [108]. 
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Tabelle 3.1: Stoffmengenzusammensetzung durchschnittlicher Kohleschlacke 
Al2O3 BaO CaO Fe2O3 K2O MgO Mn2O3 Na2O SiO2 TiO2 
11,93 0,10 18,11 5,33 1,40 10,99 0,07 3,21 48,17 0,68 
 
Zunächst wurden binäre Oxidsysteme vermessen, um somit Rückschlüsse auf die Einflüsse 
einzelner oxidischer Komponenten auf die Oberflächenspannung zu bestimmen. Im 
Weiteren wurden diese Systeme um zusätzliche Komponenten erweitert. Die Systeme 
wurden anhand von unterschiedlichen Kriterien ausgewählt. So mussten Systeme gesucht 
werden, von denen die Liquiduslinie unterhalb der maximalen Ofentemperatur von 1500 °C 
liegt. Idealerweise liegt der Schmelzpunkt der Proben unterhalb von 1400 °C um 
sicherzustellen, dass die Liquiduslinie vollständig überschritten wurde. Ein weiteres 
Kriterium ist die Stabilität des zu untersuchenden Systems. Von einigen Systemen war 
bereits aus vorhergehenden Untersuchungen bekannt, dass sie sich bei hohen Temperaturen 
zersetzen können und die Eigenschaften der Probe verändert werden. Hierunter fallen z. B. 
Systeme mit einem hohen Anteil alkalischer Bestandteile oder Systeme mit einem hohen 
Anteil von Eisenoxid. Weiterhin können einige Substanzen nicht verwendet werden, da sie 
bereits bei niedrigen Temperaturen mit der in der Luft befindlichen Feuchtigkeit reagieren. 
Hierzu gehören z. B. Phosphorpentoxid oder Natriumoxid [178]. Proben, welche diese 
Substanzen beinhalten, können nur unter einer Schutzgasatmosphäre mit definierter 
Luftfeuchte präpariert werden. Beim Einbringen der Proben in den Ofenraum sind diese 
jedoch der normalen Umgebungsluft ausgesetzt. Weiterhin wurden die Systeme nach der 
Anzahl von vorhandenen Messwerten ausgewählt. So existieren z. B. im System SiO2-
Al2O3-CaO bereits ca. 380 Messwerte verteilt über ein breites Temperatur- und 
Zusammensetzungsspektrum [108, 159]. Daher ist eine weitere Untersuchung nicht mehr 
sinnvoll. 
Die in dieser Arbeit vermessenen synthetischen Schlackeproben wurden in der Regel aus 
rein oxidischen Komponenten hergestellt. Dabei wurde darauf geachtet, dass die 
verwendeten Komponenten analysenrein zur Verfügung standen. Weiterhin wurde bei allen 
verwendeten Chemikalien darauf geachtet, dass eine möglichst kleine Korngröße 
verwendet wurde, da dies eine bessere Verteilung der Komponenten innerhalb der Probe 
sicherstellt. Neben den reinen Oxiden wurden Natrium- und Kaliumoxid in der Form von 
Natrium- und Kaliumcarbonat verwendet, da die reinen Oxide mit der Luftfeuchtigkeit 
Hydroxide bilden. Die Carbonate zersetzen sich im Verlauf des Experiments in einem 
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Temperaturbereich zwischen 850 °C und 1000 °C zu Kohlendioxid und dem jeweiligen 
Alkalioxid [178]. Natriumoxid wurde weiterhin in der Form von Natriumaluminat 
(Na2O·Al2O3) eingesetzt, da vorherige Untersuchungen gezeigt haben, dass 
Aluminiumoxid ein Abdampfen des Natriumoxids bei hohen Temperaturen verhindern 
kann [87]. Eine chemische Analyse des Natriumaluminats, welches nur in einer Reinheit 
von 76 % lieferbar war, zeigte ein Verhältnis zwischen Natrium- und Aluminiumoxid von 
1,24:1 und nur geringe Verunreinigungen durch weitere Stoffe. Daher konnte es, nachdem 
das Verhältnis der beiden Oxide zueinander durch die Beimischung von Aluminiumoxid 
ausgeglichen wurde, zur Herstellung von synthetischem Albit (NaAlSi3O8) verwendet 
werden.  
Proben, welche sulfatische und phosphatische Bestandteile enthielten, wurden mittels der 
jeweiligen Erdalkali- oder Alkalisulfate bzw. Magnesiumphosphat (Mg2P2O7) hergestellt. 
Eisenoxid, welches in Vergaserschlacken in der Regel in der Form von Eisen-(II)-oxid zu 
finden ist, wurde in der Form von synthetischem Fayalit (Fe2SiO4) eingesetzt, da es in 
dieser Form stabilisiert werden kann. Zur Herstellung wurden zunächst Eisen-(II)-Oxid und 
Sliciumdioxid im Mörser fein aufgemahlen und die jeweiligen Anteile abgewogen. 
Anschließend wurden sie gemischt und in ein gasdichtes Glasröhrchen gefüllt. Bis zu 
diesem Schritt erfolgte die Präparation unter Schutzgas. Danach wurde das Glasröhrchen 
verschlossen und für 24 h bei 1100 °C, ca. 100 °C unterhalb des Schmelzpunkts von Fayalit, 
ausgelagert [76]. Eine anschließende XRD-Analyse zeigte, dass die Ausgangssubstanzen 
nahezu vollständig zu kristallinem Fayalit umgesetzt wurden. 
Da viele der verwendeten Substanzen auf Grund ihrer chemischen Eigenschaften oder ihrer 
Kornstruktur Luftfeuchtigkeit aufnehmen können, wurden alle Substanzen in einem 
Exsikkator aufbewahrt. Weiterhin wurden nach Möglichkeit alle Substanzen vor der 
Nutzung für 24 h bei einer Temperatur zwischen 150 °C und 600 °C ausgelagert, so dass 
eventuell vorhandenes Kristallwasser entweichen kann, bzw. sich im Falle Calciumoxid 
Calciumhydroxid zersetzen kann. Dadurch konnten die Massenverluste der Proben, welche 
während vorheriger Messungen aufgetreten sind,  weiter reduziert werden [71, 108]. 
Eine vollständige Auflistung der verwendeten Chemikalien findet sich im Anhang dieser 
Arbeit. 
Die Tabellen 3.2 bis 3.4 zeigen die oxidische Zusammensetzung der in dieser Arbeit 
vermessenen synthetischen Schlackesysteme. Diese wird im Folgenden für die Berechnung 
der Assoziatenverteilung benötigt.  
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Neben den zuvor gezeigten synthetischen Schlackesystemen wurden im Rahmen dieser 
Arbeit verschiedene reale Kohleschlacken untersucht. Bei diesen Schlacken handelt es sich 
zum einen um Kohleaschen (ST-D-1, ST-D-4 und ST-D-6), welche zunächst entsprechend 
DIN 51719 [36] bei 815 °C im Muffelofen an Luft verascht wurden und zum anderen um 
insgesamt drei reale Vergaserschlacken, welche von der Firma Siemens AG zur Verfügung 
gestellt wurden (S1-2, S1-5 und S1-6).  
Zur Bestimmung der Zusammensetzung der Schlacken, wurde bei diesen mittels 
„Optischer Emissionsspektrometrie mit gekoppeltem Plasma“ (ICP-OES) eine 
Elementanalyse durchgeführt, sowie der Kohlenstoff- und Schwefelanteil mittels IR-
Spektroskopie bestimmt. Für die Elementanalyse wurden jeweils 50 mg der Probe mit 
0,25 g Lithiumborat im Platin-Gold-Tiegel vermischt und für 30 min. bei 1050 °C 
aufgeschmolzen. Anschließend wurde die Schmelze in 30 ml 5-%iger Salzsäure gelöst und 
auf 50 ml Volumen aufgefüllt und anschließend analysiert. Aus den Ergebnissen der 
Analyse wurde anschließend die oxidische Zusammensetzung der Proben berechnet. 
In weiteren Experimenten wurden die realen Schlacken mit synthetisch hergestellten 
Schlacken mit einer ähnlichen Zusammensetzung verglichen. In den realen Aschen und 
Schlacken sind viele Komponenten, wie z.B. Bariumoxid oder  Manganoxid, nur in Spuren 
mit einem Stoffmengenanteil von bis zu ca. einem Prozent vorhanden. Da es bei einer 
Probenmasse von ca. 0,12 g nur schwer möglich ist, so geringe Mengen exakt abzuwiegen, 
und da davon ausgegangen wird, dass der Einfluss dieser Stoffe auf die 
Oberflächenspannung vernachlässigbar ist, wurden diese bei der Zusammenstellung der 
synthetischen Schlacken nicht berücksichtigt. Natrium- und Kaliumoxid wurden in allen 
Proben eingesetzt, da diese Oxide einen relativ großen Einfluss auf die 
Oberflächenspannung haben und der Stoffmengenanteil teilweise 2 % überstieg. Die 
verbleibenden Stoffmengenanteile wurden auf eine Gesamtmenge von 100 % normiert, so 
dass sich die oxidische Zusammensetzung der Proben in Tabelle 3.5 ergab. Der Anteil an 
Schwefel und Kohlenstoff in den realen Schlackeproben kann Tabelle 3.6 entnommen 
werden. 
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Tabelle 3.5: Zusammensetzung realer und synthetischer Asche- und Schlackesysteme 
Zusammensetzung realer Schlacken [mol-%] 
Schlacke      
Oxid Al2O3 BaO CaO Fe2O3 K2O MgO Mn2O3 Na2O SiO2 TiO2 
ST-D-1 21,07 0,05 4,29 5,49 2,20 4,71 0,08 1,37 59,71 1,03 
ST-D-4 19,50 0,06 4,83 3,67 2,87 5,41 0,06 0,99 61,70 0,92 
ST-D-6 23,42 0,10 5,09 10,44 1,46 3,09 0,07 2,66 53,13 0,55 
S1-2 17,26 0,31 16,00 2,16 0,70 4,12 0,04 2,04 56,94 0,43 
S1-5 16,76 0,09 16,21 4,08 1,04 5,32 0,20 1,47 54,20 0,63 
S1-6 17,69 0,13 7,59 1,72 1,04 2,14 0,04 2,28 66,86 0,52 
Zusammensetzung synthetischer Schlacken [mol-%]    
Schlacke     
Oxid Al2O3 CaO K2O MgO Na2O Fe2O3 SiO2    
ST-D-1 21,32 4,34 2,22 4,77 1,39 5,56 60,41    
ST-D-4 19,70 4,88 2,90 5,47 1,00 3,71 62,34    
ST-D-6 23,59 5,12 1,47 3,11 2,68 10,51 53,51    
S1-2 17,39 16,12 0,71 4,16 2,06 2,18 57,39    
S1-5 16,92 16,36 1,05 5,37 1,48 4,12 54,70    
S1-6 17,81 7,64 1,05 2,16 2,29 1,73 67,32    
Der Kohlenstoff- und Schwefelanteil in den realen Proben wurde bei der Herstellung der 
synthetischen Proben nicht berücksichtigt, da zum einen die Anteile in den untersuchten 
Proben sehr gering waren und zum anderen durch die Analyse keine Rückschlüsse auf die 
chemische Struktur des Kohlenstoffs und Schwefels gezogen werden konnten. Die 
synthetischen Proben wurden daher, wie zuvor beschrieben, aus rein oxidischen 
Komponenten, Natrium- und Kaliumkarbonat sowie künstlichem Fayalit (Fe2SiO4) 
präpariert.  
Tabelle 3.6: Kohlenstoff- und Schwefelgehalt realer Schlacken und Aschen 
Probe Kohlenstoff Schwefel 
 [Gew.-%] [Gew.-%] 
ST-D-1 0,7180 1,4500 
ST-D-4 0,9430 1,1300 
ST-D-6 0,1030 0,9710 
S1-2 1,8920 0,4610 
S1-5 1,1800 0,3220 
S1-6 0,0032 0,0106 
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4 Ergebnisse 
4.1 Synthetische Schlackesysteme 
4.1.1 Eisen-(II)-Oxid 
Zu Beginn der Arbeit wurde versucht, die Oberflächenspannung von reinem Eisenoxid zu 
vermessen, da sich hierzu in der Literatur nur wenige Messpunkte bei einer kleinen Anzahl 
von Temperaturen finden lassen [113]. 
Da Eisenoxid jedoch durch die ansonsten verwendeten Graphitsubstratplatten direkt zu 
elementarem Eisen reduziert worden wäre, wurde für diese Experimente Bornitrid als 
Substratmaterial gewählt. Dieses hat eine dem Graphit ähnliche Kristallstruktur und zeigte 
bei Sessile Drop Experimenten ähnliche Benetzungseigenschaften [142].  
Beim Aufheizen der Probe im Ofen kam es kurz vor dem Erreichen der Schmelztemperatur 
von 1369 °C bei ca. 1300 °C Ofentemperatur zu heftigen Reaktionen innerhalb der Probe. 
Abbildung 4.1 zeigt die auf Bornitrid ausgelagerten Eisenoxidproben nach dem Abkühlen.  
 
Da zunächst davon ausgegangen wurde, dass sich während des Versuchs noch Luft im mit 
Argon gespülten Ofenraum befunden hat, wurde bei der zweiten Messung der Ofenraum 
vor Beginn der Messung zwei Stunden mit Argon gespült. Das Ergebnis der Messung war 
jedoch reproduzierbar.  
Um eine mögliche Reaktion zwischen Eisenoxid und Bornitrid auszuschließen, wurde an 
der linken Probe in Abbildung 4.1 eine XRD-Analyse durchgeführt. Diese zeigte jedoch 
nur Fe2O3 und BN als Substanzen an, so dass hier eine Reaktion ausgeschlossen werden 
konnte. 
Abbildung 4.1: Eisen-(II)-Oxid auf Bornitrid nach der Abkühlung 
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Eine abschließend durchgeführte Berechnung zur Stabilität von Eisen-(II)-Oxid mittels 
FactSage zeigte, dass FeO bei hohen Temperaturen nur bei einer Atmosphäre bestehend 
aus 92,2 % Ar, 4% H2O und 3,8 % H2 stabil ist. Da sich Wasserdampf auf Grund des 
geschlossenen Aufbaus des Ofens im äußeren Ofenraum niederschlagen kann und das SiC-
Heizelement beschädigen kann, wurde zunächst von weiteren Messungen abgesehen. 
4.1.2 Natriumoxid – Siliziumdioxid 
Obwohl in der Literatur zum binären Stoffsystem Natriumoxid und Siliziumdioxid bereits 
eine Reihe von Messungen zur Bestimmung der Oberflächenspannung zu finden ist, wurde 
das System erneut vermessen, da sich die einzelnen Messwerte in der Literatur teilweise 
wiedersprechen und oftmals Messungen nur auf einem Temperaturniveau durchgeführt 
wurden. Abbildung 4.2 zeigt die temperaturabhängige Oberflächenspannung mit 
zunehmenden Anteil an Natriumoxid [155, 74, 130, 57, 128, 151, 11, 13, 49, 4, 151, 177, 
124, 23, 84]. 
 
Dabei fällt auf, dass die Messwerte bei 1100 °C teilweise stark von denen der anderen 
Temperaturbereiche abweichen. Diese können jedoch der Arbeit von Ezikov et al. [49] 
zugewiesen werden. 
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden in diesem System insgesamt fünf Messungen 
mit einem Natriumoxidanteil zwischen 20 mol-% und 40 mol-% durchgeführt. In diesem 
Zusammensetzungsbereich sind die Proben vergleichsweise stabil und entsprechend dem 
Phasendiagramm im Temperaturbereich der Messung schmelzflüssig (vgl. Abbildung 4.3). 
0
50
100
150
200
250
300
350
0,00 0,20 0,40 0,60
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Na2O [mol-%]
900 °C
1000 °C
1100 °C
1200 °C
1300 °C
1400 °C
Abbildung 4.2:Oberflächenspannung im System SiO2-Na2O 
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Die Proben wurden aus Natriumcarbonat und Siliziumdioxid hergestellt. Da Natriumoxid 
vergleichsweise flüchtig ist, wurde eine Heizrate von 10 K/min. für die Messungen gewählt. 
Somit konnte der Massenverlust der Probe während der Messung um ca. 50 % minimiert 
werden. Dieser stieg mit dem Anteil Na2O in der Probe von 5 % auf 20 % an. Dabei wurde 
jedoch nicht berücksichtigt, dass auch während der Abkühlphase weiter Probenmaterial 
verloren gehen kann. In den Messungen zeigte sich der Massenverlust durch das Auftreten 
von Gasblasen und einem Aufblähen der Probe bei hohen Temperaturen. Eine Auswertung 
der Bilder in diesen Bereichen war nur noch eingeschränkt möglich. 
Abbildung 4.4 zeigt eine Übersicht über die einzelnen Messpunkte für die 
Oberflächenspannung in Abhängigkeit der Temperatur. Wertet man die jeweiligen 
Ergebnisse aus, so ergeben sich die in Abbildung 4.6 gezeigten Regressionskurven. Man 
kann erkennen, dass die Oberflächenspannung bei allen Messungen, mit Ausnahme der 
Messung mit 25 mol-% Na2O leicht mit der Temperatur zunimmt. Im Falle der Probe mit 
20 mol-% Na2O ließ sich ein Temperaturkoeffizient von ca. 0,036 mN/m·K ermitteln. Da 
es sich hierbei um einen sehr kleinen Wert handelt, handelt es sich unter Berücksichtigung 
der Streuung der Messpunkte eher um einen Messfehler, welcher jedoch mit den zuvor 
gezeigten Literaturwerten korrespondiert [133].  
Abbildung 4.3: Phasendiagramm SiO2-Na2O 
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Insgesamt bewegen sich die erhaltenen Oberflächenspannungswerte in einem sehr 
schmalen Band zwischen ca. 290 mN/m und 330 mN/m. Tendenziell sinkt die 
Oberflächenspannung leicht mit zunehmendem Anteil an Natriumoxid. Insgesamt liegen 
die Ergebnisse damit im oberen Bereich der gezeigten Literaturwerte. Zusammengefasst 
lässt sich die Abhängigkeit der Oberflächenspannung im System SiO2-Na2O von der 
Zusammensetzung mit Hilfe einer linearen Funktion erklären und ggf. die Werte für die 
Oberflächenspannung extrapolieren (vgl. Abbildung 4.5). Da die genauen Mechanismen, 
welche die Oberflächenspannung erklären können, nicht hinreichend bekannt sind, ist eine 
Abbildung 4.4: Oberflächenspannungen im System SiO2-Na2O (a. 20 mol-% Na2O; b. 25 mol-% 
   Na2O; c. 30 mol-% Na2O; d. 35 mol-% Na2O; e. 40 mol-% Na2O) 
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solche Extrapolation jedoch nur als erste Näherung anzusehen. Eine mögliche Erklärung 
für die geringe Differenz der Oberflächenspannung zwischen den einzelnen 
Zusammensetzungen kann die Feldstärkentheorie nach Dietzel sein [37, 38]. Da die 
Feldstärke zwischen Natrium und Silizium eine große Differenz aufweist, entstehen aus 
diesen Elementen homogene Schmelzen, welche leicht glasartig erstarren können.   
 
Abbildung 4.6: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System SiO2-Na2O 
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Abbildung 4.5: Oberflächenspannung in Abhängigkeit des Stoffmengenanteils Na2O 
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4.1.3 Kaliumoxid - Siliziumdioxid 
Als weiteres binäres System wurde das System Siliziumdioxid und Kaliumoxid untersucht. 
Da Kaliumoxid bei der Glasherstellung eine nicht so große Rolle einnimmt, sind für dieses 
System weniger Literaturwerte zu finden [10, 12, 151, 82, 91, 92]. 
Die Verteilung der Messwerte in diesem System ist im Gegensatz zum vorher gezeigten 
System breiter gestreut. So weisen insbesondere die bei Temperaturen oberhalb von 
1200 °C gemessenen Werten eine breite Streuung von bis zu 30 mN/m auf. 
 
Das zugehörige Phasendiagramm in Abbildung 4.8 zeigt einen schmelzflüssigen Bereich 
über den gesamten Messbereich. 
Dieses Phänomen zeigen auch die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Messwerte. Mit 
zunehmendem Kaliumoxidanteil in der Probe, vergrößert sich der Streubereich der 
ermittelten Oberflächenspannungswerte (Abbildung 4.9). Dies führte dazu, dass oberhalb 
eines Anteils von 30 mol-% Kaliumoxid keine sinnvolle Auswertung der Messwerte 
möglich war. Die Probe mit einem Anteil von 30 mol-% K2O zeigt einen Streubereich der 
Messwerte von über 100 mN/m.  
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Abbildung 4.7: Oberflächenspannung in Abhängigkeit des Anteils K2O 
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Abbildung 4.8: Phasendiagramm SiO2-K2O 
Abbildung 4.9: Oberflächenspannungen im System SiO2-K2O (a. 20 mol-% K2O; 
                                        b. 25 mol-% K2O; c. 30 mol-% K2O) 
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Da diese Messwerte statistisch optimal verteilt waren, konnte für diese Messreihe eine 
Regressionskurve gefunden werden (Abbildung 4.10). 
 
Die Kurven der Proben mit 20 mol-% und 30 mol-% K2O verlaufen nahezu parallel mit 
einem sehr geringen Temperaturgradienten, welcher jedoch nicht exakt bestimmt werden 
kann, da er bei beiden Messungen gegenläufig ist. Der Kurvenverlauf der Probe mit 
25 mol-% K2O weist einen vergleichsweise starken Temperaturgradienten auf. Dieser wird 
durch den Anstieg der Messwerte ab ca. 1275 °C verursacht. Vermutlich kommt es ab 
dieser Temperatur zu einer chemischen Reaktion zwischen Probe und Trägermaterial, was 
zu einer Verfälschung der Messergebnisse führt. 
Die starke Streuung der Messwerte der Proben mit einem erhöhten Kaliumoxidanteil kann 
durch eine Reaktion des zur Präparation genutzten Kaliumcarbonats oder ggf. eine 
Reaktion des im Verlauf der Messung entstandenen Kaliumoxids mit dem Graphitsubstrat 
verursacht werden. So finden sich in der Literatur Hinweise darauf, dass Kaliumcarbonat 
mit Kohlenstoff bei hohen Temperaturen, entsprechend Reaktionsgleichung (4.1) zu 
metallischem Kalium reduziert werden kann [90, 194]. 
K2CO3 + 2C → K2 + 3CO2 (4.1) 
Zur Bestimmung der Oberflächenspannung von Proben mit einem Kaliumoxidanteil von 
über 30 mol-% ist die Sessile Drop Methode demnach nur bedingt unter Nutzung eines 
anderen Substratmaterials, wie z. B. Bornitrid, geeignet. 
Abbildung 4.10: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System SiO2-K2O 
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Insgesamt liegen die ermittelten Messwerte ca. 10 % oberhalb der gezeigten Literaturwerte. 
Dies liegt noch innerhalb des Toleranzbereichs. Wie auch die Literaturwerte weisen die 
ermittelten Werte auf ein Absinken der Oberflächenspannung mit zunehmendem 
Kaliumoxidanteil hin. Welche Wirkmechanismen diesem Verhalten zugrunde liegen, muss 
in weiteren Untersuchungen ermittelt werden. Zur Berechnung der Oberflächenspannung 
von reinem Kaliumoxid sind die vorliegenden Messwerte auf Grund der hohen Streuung 
nur eingeschränkt zu nutzen. 
4.1.4 Calciumoxid – Aluminiumoxid 
Anschließend konnte das binäre System CaO-Al2O3 untersucht werden. Da die beiden 
Ausgangsoxide einen im Vergleich zu den zuvor gezeigten Substanzen hohen 
Schmelzpunkt aufweisen, konnte nur eine Messung mit einem Gewichtsverhältnis 
zwischen Aluminiumoxid und Calciumoxid von 1:1 durchgeführt werden.  
 
Anhand des Phasendiagramms (Abbildung 4.11) wird deutlich, dass mittels der zur 
Verfügung stehenden Messapparatur nur Messungen in einem schmalen Bereich in der 
Nähe des Eutektikums durchgeführt werden können. In diesem Bereich liegt der errechnete 
Schmelzpunkt bei ca. 1370 °C.  
Abbildung 4.11: Phasendiagramm CaO-Al2O3 
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Da die zur Probenherstellung verwendeten Ausgangsstoffe chemisch sehr beständig und 
nicht flüchtig sind, wurde während der Messung kein Massenverlust festgestellt. Somit 
ergaben sich die in Abbildung 4.12 gezeigten Ergebnisse für die Oberflächenspannung. 
Dabei fällt auf, dass nur die Bilder der Master und Slave 1 Bilderserie ausgewertet wurden. 
Die Bilder der Slave 2 Bilderserie waren zum einen sehr hell und zum anderen war 
wahrscheinlich die Position des Graphitsubstrats zu tief gewählt. Da die Messwerte einen 
klaren Trend ergaben, wurde auf eine Wiederholung der Auswertung verzichtet. 
 
Die Probe war bei einer Temperatur von 1397 °C vollständig aufgeschmolzen und konnte 
ausgewertet werden. Die Oberflächenspannung liegt hierbei in einem Bereich zwischen 
ca. 790 mN/m und 760 mN/m. Mit steigender Temperatur nimmt die Oberflächenspannung 
mit einem Gradienten von ca. -1 mN/m·K ab.  
In der Literatur lassen sich zu diesem System hauptsächlich Messwerte bei Temperaturen 
ab ca. 1500 °C finden. In diesem Temperaturbereich weisen die Literaturwerte einen Wert 
für die Oberflächenspannung von ca. 570 mN/m bis 680 mN/m auf [47, 153]. Extrapoliert 
liegt die hier ermittelte Oberflächenspannung bei einem Wert von 690 mN/m. 
Im Vergleich zu den zuvor gezeigten silikatischen Systemen weist die 
Oberflächenspannung einen mehr als doppelt so hohen Wert auf. Dieses Ergebnis kann mit 
den Unterschieden in der Struktur der Systeme erklärt werden. Da es sich sowohl bei CaO, 
als auch bei Al2O3 in Abwesenheit von SiO2 um Netzwerkwandler handelt, kann sich keine 
einer silikatischen Schmelze entsprechende Schlackestruktur ausbilden [83, 37]. 
Abbildung 4.12: Oberflächenspannung im System Al2O3-CaO (Massenverhältnis 1:1) 
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4.1.5 Siliziumdioxid – Aluminiumoxid – Natriumoxid 
Als weiteres wurden Messungen im System SiO2-Al2O3-Na2O durchgeführt. Insgesamt 
lassen sich 10 Messwerte dieses Systems in der SciGlass Datenbank finden. Diese 
Messwerte bewegen sich in einem Bereich von ca. 300 mN/m bis ca. 400 mN/m [4, 10, 82, 
129, 159]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde schrittweise Albit (NaAlSi3O8) mit einem 
steigenden Anteil SiO2 gemischt. Das Verhältnis der einzelnen Komponenten des Albits 
korrespondiert dabei gut mit dem Verhältnis dieser Komponenten in Kohleschlacken. 
Weiterhin ist Albit ein sehr häufig in der Natur vorkommendes Mineral [145] und somit 
gut geeignet als Grundlage für weitere Untersuchungen. Das Phasendiagramm in diesem 
System zeigt, dass bis zu einem Wert von ca. 80 % SiO2 Messungen durchgeführt werden 
können (vgl. Abbildung 4.13). 
 
Insgesamt konnten in dem System vier Messungen ausgewertet werden. Die Messungen 
mit einem Anteil von 20 mol-% SiO2 und 80 mol-% SiO2 konnten nicht erfolgreich 
aufgeschmolzen werden. Da im Falle der Probe mit 80 mol-% SiO2 der errechnete 
Schmelzpunkt bei ca. 1300 °C liegt, kann der Aufschmelzvorgang kinetisch gehemmt sein. 
Dieses Phänomen zeigte sich auch bei den anderen Proben, welche erst ca. 50 °C bis 100 °C 
oberhalb des errechneten Schmelzpunktes eine runde Tropfenform eingenommen hatten. 
Abbildung 4.13: Phasendiagramm im System NaAlSi3O8-SiO2 
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Das Verhalten der zweiten Probe mit einem deutlich niedrigeren Siliziumdioxidanteil kann 
ggf. durch einen Fehler bei der Herstellung der Probe verursacht worden sein.  
Die vier untersuchten Systeme konnten jeweils in einem Temperaturbereich zwischen ca. 
1240 °C und 1400 °C ausgewertet werden. Oberhalb dieser Temperatur zeigten sich 
deutliche Bewegungen innerhalb der Proben. Diese wurden vermutlich durch ein 
Abdampfen des vergleichsweise flüchtigen Natriumoxids aus der Probe verursacht. Da eine 
sinnvolle Messung unter diesen Bedingungen nicht weiter möglich war und der 
Schlacketropfen drohte, vom Graphitsubstrat herunterzurollen, wurden die Messungen 
nicht weitergeführt. Insgesamt zeigten die untersuchten Proben alle einen Massenverlust 
von unter 5 %. Die anschließende Auswertung der Proben zeigte die in Abbildung 4.14 
dargestellten Ergebnisse.  
 
Wie bereits zuvor ermittelt, zeigte sich mit Ausnahme der ersten Probe eine geringe 
Abhängigkeit der Oberflächenspannung von der Temperatur. Erst mit einer Temperatur 
oberhalb von 1350 °C zeigen sich Änderungen der Messwerte, welche auf eine Bewegung 
100
200
300
400
500
600
1150 1200 1250 1300 1350 1400
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
100
200
300
400
500
600
1150 1200 1250 1300 1350 1400
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
100
200
300
400
500
600
1150 1200 1250 1300 1350 1400
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
100
200
300
400
500
600
1150 1200 1250 1300 1350 1400
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
a. b. 
c. d. 
Abbildung 4.14: Oberflächenspannungen im System SiO2-Na2O-Al2O3 (a. NaAlSi3O8; 
                   b. 40 mol-% SiO2+ NaAlSi3O8; c. 60 mol-% SiO2+ NaAlSi3O8; 
               d. 70 mol-% SiO2+ NaAlSi3O8) 
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innerhalb der Schlacke und eine damit verbundene Volumenänderung schließen lassen. 
Diese Ergebnisse dürfen jedoch nicht als physikalisch korrekt angenommen werden. 
 
Die Werte für die Oberflächenspannung lagen im Falle der Albitprobe und der Probe mit 
40 mol-% SiO2 zunächst mit einem Wert von ca. 350 mN/m bei 1250 °C auf dem gleichen 
Niveau. Die Oberflächenspannungswerte der Probe mit einem Anteil von 60 mol-% SiO2 
lagen über den gesamten Temperaturverlauf bei ca. 390 mN/m. Für die Oberflächen-
spannung der vierten Probe mit einem SiO2 Anteil von 70 mol-% ergab sich zunächst ein 
Wert von ca. 435 mN/m, welcher mit zunehmender Temperatur auf ca. 480 mN/m anstieg. 
Somit ergaben sich aus den oben gezeigten Messwerten die in Abbildung 4.15 gezeigten 
Regressionskurven. Sie zeigen einen Anstieg der Oberflächenspannung mit einer Zunahme 
des Siliziumoxidanteils über 40 mol-%. Dieser Anstieg deutet auf eine Veränderung 
innerhalb der Schlackestruktur hin. Auf der einen Seite kann Aluminiumoxid bei 
Anwesenheit von Siliziumdioxid als Netzwerkformer wirken und sich in die bestehende 
Schlackestruktur einpassen. Auf der anderen Seite kann es als Netzwerkwandler wirken 
und somit die Oberflächenspannung erhöhen [83]. Eine weitere Erklärung dieses 
Phänomens kann eine Änderung der Siliziumdioxidstruktur sein. So kann SiO2 in der 
Schlacke in Form von [SiO4]
-4 Tetraedern oder in der Form von  [Si2O6]
-4 Ketten vorliegen 
[150].  
Abbildung 4.15: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
NaAlSi3O8-SiO2 
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Um genauere Aussagen über die Gründe für den Anstieg der Oberflächenspannung machen 
zu können, sind jedoch weitere Untersuchungen oder Modellierungen zum molekularen  
Aufbau solcher Schlackesysteme nötig. 
4.1.6 Aluminiumoxid – Magnesiumoxid – Siliziumdioxid 
Da es im ternären System Al2O3-MgO-SiO2 in der SciGlass Datenbank insgesamt nur 18 
Messergebnisse gibt, wurden im schmelzflüssigen Bereich Messungen durchgeführt [45, 
46, 22]. Da die einzelnen oxidischen Bestandteile dieses Systems teilweise einen 
Schmelzpunkt von über 2000 °C aufweisen, ist es in einem großen Bereich des Systems 
nicht möglich, mit der zur Verfügung stehenden Messapparatur Messungen durchzuführen. 
Zur Durchführung der Messungen konnten zwei pseudobinäre Systeme ermittelt werden, 
in denen die Schmelzpunkte unterhalb von 1500 °C liegen. Zum einen konnten Messungen 
im System Cordierit (Mg2Al4Si5O18) und SiO2 und zum anderen im System Cordierit und 
3MgO:Al2O3:6SiO2
 durchgeführt werden. Hiermit sollte herausgestellt werden, inwieweit 
Magnesiumoxid, welches von Rubenstein [139] als besonders oberflächenaktiv 
beschrieben wurde, einen Einfluss auf die Oberflächenspannung von Schlacken hat.  
 
Im System Cordierit-SiO2 konnten in einem vergleichsweise schmalen 
Zusammensetzungsbereich zwei Messungen durchgeführt werden. Zum einen mit einem 
Anteil von 27,5 % SiO2 und zum anderen mit einem Anteil von 30 % SiO2. Wie auch bei 
Abbildung 4.16: Phasendiagramme im System MgO-Al2O3-SiO2 [78, 144] 
 
63 
 
den Messungen zuvor beobachtet, waren die Proben erst ca. 50 °C oberhalb des 
Schmelzpunkts vollständig aufgeschmolzen. Daher konnten die in Abbildung 4.17 
gezeigten Ergebnisse ab einer Temperatur von ca. 1500 °C ermittelt werden. 
 
Im Fall der ersten Messung konnten die Messwerte der Bildserie „Slave 2“ nicht berechnet 
werden, da die Bilder in dieser Serie zu hell waren. Es ergaben sich Messwerte für die 
Oberflächenspannung im Bereich von ca. 380 mN/m mit einem jeweils minimalen 
Temperaturgradienten. Da der Temperaturbereich der Messung jedoch nur sehr klein ist, 
ist dieser nicht ausreichend, um einen möglichen Temperaturgradienten zuverlässig zu 
bestimmen. Aus den Messwerten ergeben sich die in Abbildung 4.18 gezeigten 
Regressionskurven. Sie verlaufen nahezu parallel auf einem ähnlichen 
Oberflächenspannungsniveau zwischen 360 mN/m und 390 mN/m. 
 
Abbildung 4.17: Oberflächenspannungen im System Mg2Al4Si5O18-SiO2 
(a. 27,5 % SiO2; b. 30 % SiO2) 
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Abbildung 4.18: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System Mg2Al4Si5O18-SiO2 
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Um weitere Messungen in diesem Bereich durchzuführen, ist eine Messapparatur mit 
einem höheren Temperaturniveau nötig.  
Die Zusammensetzung des zweiten Systems bestand aus 3MgO:Al2O3:6SiO2, welches 
schrittweise durch Mg2Al4Si5O18 ersetzt wurde. Aus diesen Messungen sollte gezeigt 
werden, inwieweit sich Aluminiumoxid und Magnesiumoxid auf die Oberflächenspannung 
auswirken. In diesem System konnten insgesamt 4 Messungen mit einem Cordieritanteil 
von 10 % bis 40 % durchgeführt werden. Es wurde wiederum festgestellt, dass die Proben 
eine vollständig runde Tropfenform erst ca. 50 °C bis 100 °C oberhalb des im 
Phasendiagramm ermittelten Schmelzpunkts einnahmen. Weiterhin zeigte sich, dass die 
Oberflächenspannung nach der Einnahme der Tropfenform mit zunehmender Temperatur  
weiter anstieg und ab ca. 1470 °C bei ca. 570 mN/m konstant blieb (vgl. Abbildung 4.19). 
Da die Messapparatur keine weitere Temperaturerhöhung zuließ, konnte der genaue 
Kurvenverlauf nur anfänglich gezeigt werden. Für eine genauere Aussage hierzu sind 
Messungen bis zu einer Temperatur von ca. 1700 °C notwendig. 
 
Abbildung 4.19: Oberflächenspannungen im System 3MgO:Al2O3:6SiO2-Mg2Al4Si5O18 
           (a. 10 % Mg2Al4Si5O18; b. 20 % Mg2Al4Si5O18; c. 30 % Mg2Al4Si5O18;  
           d. 40 % Mg2Al4Si5O18) 
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Auf Basis der ermittelten Messwerte ließen sich die in Abbildung 4.20 gezeigten 
Regressionskurven berechnen.  
 
Auf Grund der starken Streuung der Messwerte der Probe mit einem Cordieritanteil von 
20 % zum Ende der Messung, weist die Regressionskurve einen stark erhöhten Anstieg der 
Oberflächenspannung mit zunehmender Temperatur auf. Da der Trend der restlichen 
Messungen jedoch auf ein konstantes Oberflächenspannungsniveau von ca. 570 mN/m 
hindeutet, wird davon ausgegangen, dass auch die Oberflächenspannung der zweiten Probe 
diesem Trend folgt. 
Insgesamt deutet sich an, dass eine Veränderung im Stoffmengenverhältnis von 
Aluminiumoxid und Magnesiumoxid die Oberflächenspannung nur leicht verändert. Ein 
solches Phänomen wurde bereits zuvor zwischen Aluminium- und Calciumoxid beobachtet 
und wird durch die Position der beiden Oxide im Diagramm der Ionenfeldstärke 
bestätigt [139, 133].  
4.1.7 Aluminiumoxid – Calciumoxid – Magnesiumoxid – Siliziumoxid 
Für das System Al2O3-CaO-MgO-SiO2 lassen sich in der SciGlass Datenbank zwar 
ca. 200 Messwerte finden, jedoch nur 12 mit einem Magnesiumoxidanteil von über 
20 mol-%. Die dort gemessene Oberflächenspannung liegt in einem Bereich zwischen 
322 mN/m und 638 mN/m [174, 175, 166, 167].  
100
200
300
400
500
600
700
1420 1430 1440 1450 1460 1470 1480 1490 1500 1510 1520
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
10 % Mg2Al4Si5O18
20 % Mg2Al4Si5O18
30 % Mg2Al4Si5O18
40 % Mg2Al4Si5O18
 g2 l4Si5 18 
20  g2Al4Si5 18 
  g2Al4Si5 18 
  g2Al4Si5 18 
Abbildung 4.20: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
               3MgO:Al2O3:6SiO2-Mg2Al4Si5O18 
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen in zwei pseudobinären Systemen 
durchgeführt. Für die erste Messreihe wurde Anorthit (CaAl2Si2O8), ein Tektosilikat, 
welches zur Gruppe der Feldspate gehört, schrittweise durch Åkermanit (Ca2MgSi2O7) 
ersetzt. Dabei handelt es sich um ein Calcium-Magnesium-Gruppensilikat. Damit sollte 
gezeigt werden, inwieweit das Stoffmengenverhältnis zwischen Aluminium- und 
Magnesiumoxid die Oberflächenspannung beeinflusst.  
 
Das Phasendiagramm für dieses System zeigt einen schmelzflüssigen Bereich unterhalb 
einer Temperatur von ca. 1400 °C für einen Åkermanitanteil zwischen 30 % und 90 %. In 
diesem Bereich konnten insgesamt vier Messungen mit einem Gewichtsanteil Åkermanit 
von 30 %, 50 %, 70% und 90 % durchgeführt werden. Auf Grund der Reaktionskinetik und 
der vergleichsweise hohen Viskosität bildete sich auch in diesem System ein messbares 
Tropfenprofil oberhalb der errechneten Schmelzpunkte aus. Somit konnten die Messungen 
mit 30 % und 90 % Åkermanitanteil jeweils ab ca. 1425 °C und die anderen Messungen ab 
ca. 1300 °C ausgewertet werden. Dabei ergaben sich in allen vier Messungen Werte für  
die Oberflächenspannung   in einem  Bereich   zwischen  ca.  550 mN/m  und   600 mN/m 
(vgl.  Abbildung 4.22). 
Abbildung 4.21: Phasendiagramm CaAl2Si2O8-Ca2MgSi2O7 
 
CaMgSi2O7/(CaAl2Si2O8+CaMgSi2O7) [g/g] 
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Im Temperaturbereich um 1500 °C zeigte sich bei allen vier Messungen eine stärkere 
Streuung der Messwerte, welche durch ein zu helles Tropfenprofil verursacht werden 
könnte. Dies führte dazu, dass die untere Kante des Tropfens nicht mehr korrekt erkannt 
wurde (vgl. Abbildung 4.23). 
 
Abbildung 4.23: Tropfenauswertung von 70 % Åkermanit bei 1511 °C 
200
400
600
800
1000
1420 1440 1460 1480 1500 1520
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
200
400
600
800
1000
1250 1300 1350 1400 1450 1500 1550
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
a. b. 
200
400
600
800
1000
1300 1350 1400 1450 1500 1550
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
200
400
600
800
1000
1400 1420 1440 1460 1480 1500 1520
O
b
er
fl
ä
ch
en
sp
a
n
n
u
n
g
 [
m
N
/m
]
Temperatur [°C]
Master
Slave1
Slave2
c. d. 
Abbildung 4.22: Oberflächenspannungen im System CaAl2Si2O8-Ca2MgSi2O7 
                                      (a. 30 % Ca2MgSi2O7; b. 50 % Ca2MgSi2O7; c. 70 % Ca2MgSi2O7;  
              d. 90 % Ca2MgSi2O7) 
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Von der Probe mit einem Åkermanitanteil von 70 % wurde wiederum über einen weiten 
Temperaturbereich nur eine Bildserie ausgewertet. Diese zeigte jedoch einen eindeutigen 
Trend, so dass auf die erneute Auswertung der anderen Bildserien verzichtet werden konnte.  
Insgesamt bewegten sich alle vier Proben auf dem gleichen Oberflächenspannungsniveau, 
so dass durch die Regressionsanalyse kein eindeutiger Entwicklungstrend ermittelt werden 
konnte. Da in diesem System wie bereits zuvor das Verhältnis zwischen Magnesiumoxid 
und Aluminiumoxid in der Probe verändert wurde, kann der Trend bestätigt werden, dass 
die beiden Oxide sich ähnlich auf den Wert der Oberflächenspannung auswirken.  
Die starke Temperaturabhängigkeit der Oberflächenspannung der Probe mit einem Anteil 
von 50 % Ca2MgSi2O7 resultiert aus dem Anstieg der Oberflächenspannung während der 
Messung oberhalb von 1440 °C. Lässt man diesen Bereich bei der Regressionsanalyse 
unberücksichtigt, so ergibt sich die gestrichelte, grüne Kurve, welche im oberen 
Temperaturbereich mit den restlichen Kurven bei ca. 580 mN/m zusammenfällt 
(vgl. Abbildung 4.24). 
 
Neben dem gezeigten System wurden Messungen in dem pseudobinären System Grossular 
(Ca3Al2Si3O12) und Pyrop (Mg3Al2Si3O12) durchgeführt. Das in Abbildung 4.25 gezeigte 
Phasendiagramm zeigt in diesem System einen messbaren Bereich der Schmelze bis zu 
einem Anteil von ca. 55 Gew-% Pyrop, so dass insgesamt fünf Messungen mit einem 
Pyropanteil von 0 % bis 40 % durchgeführt wurden. Der Pyropanteil stieg dabei jeweils 
um 10 %. 
Abbildung 4.24: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
         CaAl2Si2O8-Ca2MgSi2O7 
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Im Vergleich zu den zuvor vermessenen Systemen, bildete sich bereits mit Erreichen des 
Schmelzpunktes ein rundes Tropfenprofil aus. Jedoch kam es auch hier im Bereich von 
1500 °C zu einer erhöhten Streuung der Messwerte. Da der Massenverlust der Proben mit 
2 % bis 3 % sehr gering war, wurde diese Streuung durch rein optische Effekte verursacht. 
Insgesamt bewegt sich die Oberflächenspannung in diesem System konstant in einem 
Bereich zwischen ca. 570 mN/m und 590 mN/m. Ein Temperaturgradient ist auf Grund der 
geringen Abweichung nicht zu ermitteln. Hierzu sind ggf. Messungen über einen höheren 
Temperaturbereich nötig (vgl. Abbildung 4.26). 
Abbildung 4.25: Phasendiagramm Ca3Al2Si3O12-Mg3Al2Si3O12 
           (a. Sapphirin; b. (Clino)Pyroxen; c. Al2CaSi2O8; d.  
                               Al2Ca3O12Si3; e. Olivin; f. Cordierit; g. Al18Mg7Si3O40;  
                               h. Melilith; i. Wollastonit; k. Spinell; l. Al2Ca2SiO7) 
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Somit ergeben sich aus der Regressionsanalyse die in Abbildung 4.27 gezeigten 
Kurvenverläufe. 
Es zeigt sich, dass sich die Kurven nahezu überlappen und innerhalb einer sehr engen 
Bandbreite von ca. 20 mN/m verlaufen. Da dieser Wert innerhalb der maximalen 
Auflösung der Messapparatur liegt, deuten die Ergebnisse darauf hin, dass das 
Stoffmengenverhältnis zwischen Magnesium- und Calciumoxid keinen nennenswerten 
Einfluss auf die Oberflächenspannung hat. Diese Annahme war naheliegend, da die 
Abbildung 4.26: Oberflächenspannungen im System Ca3Al2Si3O12-Mg3Al2Si3O12 
                                          (a. Ca3Al2Si3O12; b. 10 % Mg3Al2Si3O12; c. 20 % Mg3Al2Si3O12; 
d. 30 % Mg3Al2Si3O12;e. 40 % Mg3Al2Si3O12) 
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Messungen zuvor bereits gezeigt haben, dass die beiden Erdalkalioxide sich im Verhältnis 
zu Aluminiumoxid ähnlich verhalten. Insgesamt scheint ein hoher Anteil an Aluminium- 
und Erdalkalioxiden die Oberflächenspannung silikatischer Schmelzen zu erhöhen. Dies 
wird im Rahmen der Ergebnisdiskussion in Kapitel 5 genauer beleuchtet.  
 
4.1.8 Aluminiumoxid – Magnesiumoxid – Natriumoxid – Siliziumoxid 
In diesem System findet sich in der SciGlass Datenbank nur ein, von Appen ermittelter 
Messwert, so dass es sinnvoll erschien, den Einfluss von Magnesiumoxid auf die 
Oberflächenspannung von Albit näher zu beleuchten [10]. Dazu wurden insgesamt drei 
Messungen im System Albit (NaAlSi3O8) und Forsterit (Mg2SiO4) durchgeführt. Wie im 
Phasendiagramm zu erkennen ist, kann die Oberflächenspannung in diesem System in 
einem Bereich bis zu ca. 30 Gew.-% Mg2SiO4 vermessen werden. 
Im Bereich bis 20 % Mg2SiO4 zeigte sich ab einer Temperatur von ca. 1400 °C, wie auch 
in den Messungen im System Na2O-Al2O3-SiO2, eine breite Streuung der Messwerte, so 
dass eine sinnvolle Auswertung in diesem Temperaturbereich nicht möglich war. Die Probe 
mit einem Forsteritanteil von 30 % hingegen konnte über den gesamten Verlauf der 
Messung ausgewertet werden. Die Streuung der Messwerte lässt sich durch Bewegungen 
innerhalb des Tropfens während der Messung erklären. Wodurch diese verursacht wurden, 
kann hingegen nicht genau erklärt werden, da der Massenverlust aller drei Proben während 
der Messung bei ca. 3 % lag.  
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Abbildung 4.27: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
        Ca3Al2Si3O12-Mg3Al2Si3O12 
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Somit ergab sich ein Niveau der Oberflächenspannung in den ersten beiden Messungen von 
ca. 400 mN/m, was leicht oberhalb des Bereichs, der für das ternäre Albit-System ermittelt 
wurde, liegt. Für die dritte Messung mit 30 % Forsterit ergab sich eine 
Oberflächenspannung von ca. 450 mN/m bis 480 mN/m (vgl. Abbildung 4.29 und 4.30). 
Dieses Ergebnis deutet auf eine durch die Zugabe von Magnesiumoxid verursachte 
Depolymerisation von [Si2O6]
-4 Ketten zu [SiO4]
-4 Tetraedern hin [150]. 
 
Abbildung 4.28: Phasendiagramm NaAlSi3O8-Mg2SiO4 
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Abbildung 4.29: Oberflächenspannungen im System NaAlSi3O8-Mg2SiO4 
         (a. 10 % Mg2SiO4; b. 20 % Mg2SiO4; 
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Auf Grund der starken Streuung der einzelnen Messwerte im oberen Temperaturbereich ist 
eine Regressionsanalyse nur eingeschränkt möglich (vgl. Abbildung 4.31).  
Der Kurvenverlauf der Probe mit einem Forsteritanteil von 10 % zeigt in der 
Regressionsanalyse einen starken Anstieg der Oberflächenspannung mit zunehmender 
Temperatur. Dieser Anstieg kann jedoch nicht als physikalisch real betrachtet werden, 
sondern nur als mathematisches Phänomen. Die beiden anderen Kurven bilden den Verlauf 
der Messwerte jedoch gut nach und können ggf. zur Extrapolation der Messwerte genutzt 
werden.  
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Abbildung 4.30: Oberflächenspannungen im System NaAlSi3O8-Mg2SiO4 (c. 30 % Mg2SiO4) 
 
Abbildung 4.31: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System NaAlSi3O8-Mg2SiO4 
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4.1.9 Aluminiumoxid – Calciumoxid – Natriumoxid – Siliziumoxid 
Zu dem quaternären System Al2O3-CaO-Na2O-SiO2 finden sich in der SciGlass Datenbank 
ca. 20 Messwerte mit einem Oberflächenspannungswert zwischen ca. 270 mN/m und 
450 mN/m. Der Aluminiumoxidanteil liegt bei den meisten Messungen unterhalb von 
10 mol-% [6, 10, 125]. Daher wurden in diesem System, wie zuvor beschrieben drei 
Messungen in dem pseudobinären System NaAlSi3O8-Ca2SiO4 vorgenommen. Wie zuvor 
wurden Proben mit einem Ca2SiO4 Anteil von bis zu 30 % vermessen, da das Material in 
diesem Bereich vollständig aufgeschmolzen ist. 
 
Wie bereits die Messungen im System mit Mg2SiO4 zeigte sich auch in diesem System ab 
einer Temperatur von ca. 1400 °C eine erhöhte Streuung der Messwerte, welche die 
Auswertungen erheblich erschwerte. So ergaben sich für die Messungen mit einem Ca2SiO4 
Anteil von 10 % und 20 % zu Beginn der Messung Oberflächenspannungswerte von ca. 
400 mN/m, welche jedoch im Verlauf der Messung, vermutlich durch den Verlust von 
Natriumoxid verursacht, anstiegen. Insbesondere die Messung mit einem Anteil von 20 % 
Ca2SiO4 zeigte eine breite Streuung der Messwerte im Verlauf der Messung, so dass hier 
davon ausgegangen werden kann, dass die Messwerte keinen physikalischen Hintergrund 
haben. Die Bilder der dritten Messung mit 30 % Ca2SiO4 konnten nur in einem 
Abbildung 4.32: Phasendiagramm NaAlSi3O8-Ca2SiO4 
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Temperaturbereich zwischen 1300 °C und 1350 °C ausgewertet werden. Dabei ergaben 
sich Werte zwischen 420 mN/m und 440 mN/m für die Oberflächenspannung und somit 
ein geringfügig niedrigerer Wert als im System Albit-Forsterit.  
 
Die Regressionsanalyse ergab die in Abbildung 4.34 gezeigten Kurven.   
Auf Grund des Anstiegs der Messwerte der ersten Probe ab ca. 1400 °C, welcher vermutlich 
durch das Abdampfen des Natriumoxids verursacht wird, steigt die Regressionsgerade mit 
der Temperatur vergleichsweise stark an. Im Falle einer durchgängig homogenen 
Probenzusammensetzung würde die Oberflächenspannung nur einen leichten Temperatur-
gradienten haben. Die gestrichelte, grüne Kurve der zweiten Messung mit 
20 % Calciumsilikat konnte zwar trotz erheblicher Messwertstreuung ermittelt werden, 
entspricht jedoch nicht dem tatsächlichen physikalischen Verlauf der Oberflächenspannung. 
Die rote Kurve der dritten Kurve wurde aus den vorhandenen Messwerten bis 1350 °C 
ermittelt und über die Temperatur extrapoliert. Die im oberen Temperaturbereich 
ermittelten Messwerte, welche eine sehr hohe Streuung aufwiesen, wurden hierbei nicht 
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Abbildung 4.33: Oberflächenspannungen im System NaAlSi3O8-Ca2SiO4 
(a. 10 % Ca2SiO4; b. 20 % Ca2SiO4; c. 30 % Ca2SiO4) 
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berücksichtigt. Weiterhin wurden die Messwerte im Aufschmelzbereich der Probe nicht 
zur Ermittlung der Regressionskurve herangezogen, da diese die Kurve stark nach oben 
gezogen haben und somit den Verlauf erheblich verfälscht hätten. 
 
Insgesamt zeigt sich, dass in den Proben enthaltenes Natriumoxid bis ca. 1400 °C in die 
Schlackestruktur eingebunden ist, jedoch bei höheren Temperaturen verdampft wird, so 
dass sich die Probenzusammensetzung und somit die Oberflächenspannung ändert. 
4.1.10 Aluminiumoxid – Calciumoxid – Siliziumoxid – Magnesiumphosphat 
Ein weiteres Element, welches in Schlacken zu finden ist, ist Phosphor. Insbesondere in 
Schlacken von Biomassen lassen sich Phosphorverbindungen nachweisen, da diese in der 
Zellchemie eine wichtige Rolle spielen. Da phosphatische Systeme auch in der 
Glasherstellung eine Rolle spielen, lassen sich in der SciGlass Datenbank und in anderen 
Datensammlungen einige Daten zur Oberflächenspannung von diesen Systemen finden. 
Dabei handelt es sich zumeist um binäre und ternäre Systeme mit einem im Vergleich zu 
Schlackesystemen hohen P2O5-Anteil [180]. Reines P2O5 wird dabei mit einer sehr 
niedrigen Oberflächenspannung von nur 60 mN/m bei einer Temperatur von 100 °C 
angegeben [85], wobei dieser Wert mit einer gewissen Vorsicht zu betrachten ist, da 
ansonsten der Schmelzpunkt von Phosphorpentoxid in Abhängigkeit von der Struktur in 
einem Bereich von ca. 560 °C angegeben wird [178].  
Abbildung 4.34: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
    NaAlSi3O8-Mg2SiO4 
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Da der Anteil von P2O5 in Schlackesystemen vergleichsweise niedrig ist, wurde zur 
Bestimmung der Oberflächenspannung Grossular (Ca3Al2Si3O12) mit Magnesiumphosphat 
(Mg2P2O7) angereichert. Grossular wurde verwendet, da es bereits zuvor erfolgreich 
vermessen wurde, und Mg2P2O7 auf Grund der Verfügbarkeit. Insgesamt wurden in diesem 
System drei Messungen mit einem Gewichtsanteil von 5 %, 15 % und 25 % 
Magnesiumphosphat durchgeführt. Der errechnete Schmelzpunkt liegt in diesem Bereich 
bei ca. 1300 °C (vgl. Abbildung 4.35).   
Da die Datenbank, mit welcher das Phasendiagramm errechnet wurde, im Bereich der 
phosphatischen Systeme noch nicht vollständig umgesetzt ist, handelt es sich bei dem 
Diagramm um eine erste Berechnung der Liquiduslinie. 
Die Messungen der Proben mit einem Anteil von 15 % und 25 % Mg2P2O7 ergaben eine 
Oberflächenspannung von ca. 480 mN/m direkt nach dem Aufschmelzen, diese stieg im 
Verlauf der Messungen auf bis zu ca. 600 mN/m an. Die Probe mit einem Mg2P2O7-Anteil 
von 5 % wies zunächst eine Oberflächenspannung von ca. 525 mN/m auf, welche mit 
steigender Temperatur ebenfalls auf 600 mN/m anstieg (vgl. Abbildung 4.36). 
Abbildung 4.35: Phasendiagramm im System Ca3Al2Si3O12-Mg2P2O7 
                     (a. Melilith; b. Wollastonit; c. Al2CaSi2O8; d. Al2Ca2SiO7;  
                     e. Ca7P2Si2O16; f. Sapphirin; g. (Clino)Pyroxen; h. Ca5P2SiO12; 
                     i. Ca3P4Mg3O16; k. Ca3(PO4)2; l. SiAP_MT (Silizium-,  
                     Aluminiumphospht); m. Cordierit; n. Mg2P2O7; o. Al(PO3)3;  
                     p. CMP (Calcium-, Magnesiumphosphat)) 
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Der Massenverlust, welcher nach der Messung ermittelt wurde, war mit 9 % bis 12 % im 
Vergleich zu den vorhergegangenen Messungen sehr hoch. Dies deutet darauf hin, dass es 
im Verlauf der Messungen zu chemischen Reaktionen innerhalb der Probe oder zu einem 
Abdampfen flüchtiger Substanzen gekommen ist. 
Anhand der Regressionsanalyse zeigt sich deutlich der positive Temperaturgradient der 
Oberflächenspannung. Mit über 1 mN/mK ist dieser im Vergleich zu den zuvor 
vermessenen Systemen, welche nahezu keinen Temperaturgradienten aufwiesen, un-
gewöhnlich hoch (vgl. Abbildung 4.37). 
Insgesamt zeigen die Messungen deutlich, dass bereits ein geringer Anteil von 
Phosphorpentoxid in der Probe die Oberflächenspannung erheblich verringern kann. Da im 
Verlauf der Messung die Oberflächenspannung stark zugenommen hat, wird davon 
ausgegangen, dass es während der Messungen zu einer chemischen Reaktion innerhalb der 
Probe oder mit dem Substrat gekommen ist. Da die Messungen insgesamt nur eine geringe 
Streuung der Messwerte im oberen Temperaturbereich aufweisen, wird angenommen, dass 
es nicht zu einer starken Verdampfung flüchtiger Substanzen gekommen ist, welche in der 
Regel Bewegungen innerhalb der Probe und Unschärfen an der Tropfenkontur erzeugen.  
Abbildung 4.36: Oberflächenspannungen im System Ca3Al2Si3O12-Mg2P2O7 
(a. 5 % Mg2P2O7; b. 15 % Mg2P2O7; c. 25 % Mg2P2O7) 
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Eine mögliche Reaktion, welche auftreten kann, ist die Reduktion von P2O5 zu 
elementarem Phosphor, welcher anschließend verdampft wird und sich an den kalten 
Stellen der Messapparatur niederschlägt. Dafür spricht, dass sich nach Beendigung der 
Messung ein leichter weißer Film auf den Schaugläsern niedergeschlagen hatte. Die 
Reduktion von Phosphorpentoxid kann zum einen durch das Graphitsubstrat verursacht 
werden, zum anderen wird weißer Phosphor aus Calciumphosphat, bzw. industriell aus 
Apatiten nach der folgenden Formel bei Temperaturen von 1400 °C bis 1500 °C 
hergestellt [178]. 
Ca3(PO4)2 + 3SiO2 + 5C →  3CaSiO3 + 5CO + P2 (4.2) 
Da diese Komponenten in ähnlicher Form in der Probe vorhanden sind, ist eine 
vergleichbare Reaktion hier möglich. Da sowohl die Probe mit einem Anteil von 15 % 
Mg2P2O7, als auch die Probe mit einem Anteil von 25 % Mg2P2O7 zu Beginn der Messung 
eine ähnliche Oberflächenspannung aufwiesen, wird davon ausgegangen, dass die Reaktion 
bereits vor Beginn des Schmelzvorgangs einsetzte. 
4.1.11 Aluminiumoxid – Calciumoxid – Siliziumoxid – Calciumsulfat 
Ein weiteres Element, welches sich insbesondere in Kohleschlacken findet, ist Schwefel. 
Ebenso wie auch Phosphor spielt Schwefel als Zellbestandteil und Stoffwechselprodukt 
eine wichtige Rolle und findet sich daher auch in Kohleschlacken und Kohleaschen mit 
Abbildung 4.37: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System  
         Ca3Al2Si3O12-Mg2P2O7 
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einem Anteil von bis ca. 8 % [108]. In der Glasindustrie spielt Schwefel als Komponente 
eine untergeordnete Rolle und wird nur als Färbemittel genutzt. Dazu wird Schwefel in 
Form von Sulfaten in Kombination mit Graphit in die Glasschmelze gegeben, so dass  
Sulfide entstehen [94]. 
Wie bereits für die Untersuchungen zur Oberflächenspannung von Schlackesystemen mit 
Phosphorpentoxid wurde für die Messungen mit Calciumsulfat Grossular (Ca3Al2Si3O12) 
als Basis gewählt und mit Calciumsulfat angereichert. Es wurden wiederum drei 
Messungen mit einem Calciumsulfatanteil von 5 %, 10 % und 15 % durchgeführt. Die 
Liquiduslinie des Phasendiagramms in diesem Bereich sinkt von zunächst ca. 1350 °C auf 
ca. 1300 °C ab (vgl. Abbildung 4.38).  
 
Bei der Auswertung der Bildserien ergab sich ein unerwartetes Ergebnis, da 
Schwefelverbindungen von Boni und Derge als oberflächenaktiv beschrieben werden [22]. 
Somit wäre ein niedrigerer Wert für die Oberflächenspannung erwartet worden. 
Entgegen der Erwartung zeigten die drei Proben eine Oberflächenspannung von 600 mN/m, 
welche mit steigendem CaSO4-Anteil auf ca. 700 mN/m anstieg. Mit steigender Temperatur 
stieg die Oberflächenspannung bei der Probe mit 25 % CaSO4 auf bis zu 750 mN/m an. Die 
Oberflächenspannung der Proben mit niedrigen CaSO4 Anteil blieb hingegen nahezu 
konstant über den gesamten Temperaturverlauf.  
Abbildung 4.38: Phasendiagramm Ca3Al2Si3O12-CaSO4 
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Da die Oberflächenspannung der Proben mit einem geringen CaSO4 Anteil ungefähr mit 
der Oberflächenspannung von reinem Grossular übereinstimmt, wird davon ausgegangen, 
dass der Schwefel während der Messungen verdampft wurde. Dafür spricht auch der hohe 
Massenverlust der Proben zwischen 12 % und 20 % im Verlauf der Messungen.  
Die Regressionsanalyse der Messwerte ergab die folgenden, in Abbildung 4.40 gezeigten 
Kurven. 
Der Anstieg der Oberflächenspannung mit zunehmenden CaSO4-Anteil kann auf die 
Erhöhung des Calciumoxidanteils in der Probe zurückgeführt werden. 
Die Reduktion des Calciumsulfats kann entsprechend der folgenden Reaktion (4.3) 
erfolgen. 
CaSO4 + 4C → CaS + 4CO (4.3) 
Da der Kohlenstoff nur aus dem Graphitsubstrat bereitgestellt werden kann, kann die 
Reaktion auf Grund von langsamen Transportprozessen innerhalb der Probe gehemmt 
werden. Dies kann dazu führen, dass das entstandene Calciumsilfid mit dem weiter 
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Abbildung 4.39: Oberflächenspannungen im System Ca3Al2Si3O12-CaSO4 
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vorhandenen Calciumsulfat zu Calciumoxid und flüchtigen Schwefeldioxid weiterreagiert  
(vgl. Reaktionsgleichung (4.4)) [178]. 
CaS + 3CaSO4 → 4CaO + 4SO2 (4.4) 
Zur Lösung des Problems sollen die Proben mit Calciumsulfid präpariert werden. Da dieses 
jedoch sehr reaktiv ist, muss es unter inerten Bedingungen gehandhabt werden. Daher sind 
diese Versuche nicht mehr Bestandteil dieser Arbeit. 
 
Abbildung 4.40: Regressionsanalyse der Oberflächenspannung im System 
                                  Ca3Al2Si3O12-CaSO4 
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4.2 Reale Schlackesysteme 
Die Versuche für die im Folgenden gezeigten Proben erfolgten gemäß der Beschreibung in 
Kapitel 3.1. Die Bildaufnahme startete jeweils bei 1190 °C, nachdem die Proben auf diesem 
Temperaturniveau zunächst für eine Stunde gehalten wurden, um sicherzugehen, dass die 
karbonatischen Bestandteile vollständig zersetzt wurden und ggf. in den Proben 
vorhandenes Wasser ausgetreten ist. Die Heizrate von 1190 °C bis zum Erreichen der 
Endtemperatur betrug 3 K/min. 
 
Bei der Kohle ST-D-1 handelt es sich um eine Feinkohle, welche im Bergwerk West in 
Kamp Lintfort abgebaut wurde. Die Schlacke dieser Kohle wurde bereits von Melchior 
unter reduzierender Atmosphäre vermessen. Der dort ermittelte Wert der 
Oberflächenspannung lag bei ca. 400 mN/m [108]. Abbildung 4.41 zeigt die 
temperaturabhängige Oberflächenspannung der Schlacke ST-D-1. Die reale Schlacke 
begann bei ca. 1410 °C aufzuschmelzen und wies danach eine Oberflächenspannung von 
ca. 365 mN/m auf. Im Verlauf der Messung stieg die Oberflächenspannung leicht auf ca. 
420 mN/m an. Der Massenverlust der Schlacke während der Messung betrug 9,2 % und ist 
zum einen auf die Zersetzung von Karbonaten bei 850 °C bis 1000 °C und den Verlust von 
Wasser zurückzuführen. Das Aufschmelzen der synthetischen Schlacke begann bei ca. 
1310 °C. Nachdem die Schlacke vollständig aufgeschmolzen war, hatte die Oberflächen-
spannung einen Wert von ca. 345 mN/m erreicht. Diese stieg mit ansteigender Temperatur 
auf ca. 400 mN/m an. Während der Messung verlor die Probe 5,3 % an Masse. Beide 
Proben bildeten im Verlauf der Messung einen runden Tropfen, welcher sich nur wenig 
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Abbildung 4.41: Oberflächenspannung der Kohleasche ST-D-1 
                                                        (links: reale Asche; rechts: synthetischeAsche) 
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veränderte und bewegte, so dass sich die in Abbildung 4.42 gezeigten Regressionskurven 
ergeben. 
 
Die Kohle ST-D-4 ist eine Ballastkohle, welche ebenfalls im Bergwerk West in Kamp 
Lintfort abgebaut wurde. Für diese Schlacke wurde zuvor eine Oberflächenspannung von 
ca. 400 mN/m ermittelt [108].  
 
In den hier gezeigten Versuchen (Abbildung 4.43) wurde für die reale Schlacke nach dem 
Aufschmelzen bei 1380 °C eine Oberflächenspannung von 385 mN/m ermittelt. Diese stieg 
im Verlauf der Messung auf ca. 430 mN/m bei 1480 °C an. Zwischen 1480 °C und 1500 °C 
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Abbildung 4.42: Oberflächenspannung der Kohleasche ST-D-1 
 
Abbildung 4.43: Oberflächenspannung der Kohleasche ST-D-4 
                                  (links: reale Asche; rechts: synthetische Asche) 
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fielen die Messwerte auf 380 mN/m ab. Dieses Verhalten lässt sich durch die Zersetzung 
der Probe oder durch optische Einflüsse auf die Messung erklären. Die synthetische 
Schlacke ist bereits bei einer Temperatur von ca. 1320 °C vollständig aufgeschmolzen. In 
diesem Bereich wurde eine Oberflächenspannung von ca. 375 mN/m ermittelt. Dieser Wert 
stieg bis zum Ende der Messung bei 1490 °C auf ca. 410 mN/m an. Insgesamt ist die 
Streuung der Messwerte bei beiden Messungen gering und es zeigen sich keine optisch 
sichtbaren chemischen Reaktionen der Proben mit dem Substratmaterial. Der 
Massenverlust während der Messung betrug bei der realen Schlacke 7,2 % und bei der 
synthetischen Schlacke 12,8 %. Der vergleichsweise hohe Massenverlust der synthetischen 
Probe lässt sich anhand der Messung nicht erklären, da es nicht zu sichtbaren chemischen 
Reaktionen während der Messung kam und die erhaltenen Ergebniswerte nicht auf eine 
Volumenveränderung während der Messung hindeuten. Daher ist davon auszugehen, dass 
der Massenverlust durch einen erhöhten Feuchteanteil in der Probe zurückzuführen ist und 
sich somit die Massenveränderung vor dem Start der Messung ereignete. Eine 
Regressionsanalyse ergab die beiden in Abbildung 4.44 gezeigten Kurven. 
 
Bei der dritten untersuchten Kohle, ST-D-6, handelt es sich um Anthrazit aus dem 
Bergwerk Ibbenbüren. In der Arbeit von Melchior wurde eine mit zunehmender 
Temperatur leicht ansteigende Oberflächenspannung von ca. 400 mN/m gemessen [108].  
In dieser Arbeit ergab sich für die reale Schlacke (Abbildung 4.45) eine 
Oberflächenspannung von 400 mN/m bei 1375 °C. Bis zu einer Temperatur von ca. 
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1450 °C zeigte die Probe ein stabiles Verhalten. Zwischen 1450 °C und 1500 °C konnten 
jedoch nur noch Messpunkte mit einer hohen Abweichung vom Mittelwert gemessen 
werden. Dies kann mit einem Aufblähen und Zusammenfallen der Probe in diesem 
Temperaturbereich erklärt werden. Da der Stoffmengenanteil von Eisenoxid in der Probe 
mit ca. 10 mol-% vergleichsweise hoch ist, kann es bei höheren Temperaturen zu 
Reduktionsreaktionen kommen, die dazu führen, dass sich die Probe immer wieder aufbläht. 
Die Oberflächenspannung stieg bis 1450 °C auf ca. 420 mN/m an. Während der Messung 
verlor die Probe insgesamt 7,9 % ihrer Masse. 
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87 
 
Die synthetische Schlacke, welche bereits bei 1320 °C vollständig aufgeschmolzen war, 
hatte zu Beginn der Messung eine Oberflächenspannung von ca. 340 mN/m. Bis zu einer 
Temperatur von 1460 °C stieg die Oberflächenspannung auf ca. 420 mN/m an, so dass sich 
auch hier eine gute Übereinstimmung der Oberflächenspannung zwischen realer und 
synthetischer Schlacke ergab (Abbildung 4.46).  
Im Temperaturbereich über 1460 °C zeigten sich größere Schwankungen bei der 
Oberflächenspannung. Diese sind auf Reaktionen innerhalb der Probe und damit 
verbundene Volumenänderungen zurückzuführen. Trotz dieser Schwankungen wies die 
Probe am Ende einen vergleichsweise geringen Massenverlust von 4,8 % auf. 
Im Weiteren werden die Oberflächenspannungsmessungen von drei Vergaserschlacken aus 
Siemensvergasern gezeigt. Bei der ersten Schlacke (S1-2) handelt es sich ebenfalls um eine 
Schlacke, welche zuvor in der Arbeit von Melchior untersucht wurde. Dort konnte die 
Messung jedoch nur in einem Temperaturintervall von ca. 1325 °C bis 1375 °C ausgewertet 
werden, so dass nur eine ungefähre Aussage über die Oberflächenspannungswerte 
getroffen werden können. Diese liegen zwischen 430 mN/m und 500 mN/m. 
Im Gegensatz zu der in der vorherigen Arbeit durchgeführten Messung ergibt sich hier das 
in Abbildung 4.47 gezeigte Ergebnis. 
 
Die reale Schlacke begann mit dem Aufschmelzen bei ca. 1345 °C und der 
Aufschmelzvorgang war bei ca. 1360 °C beendet. Danach hatte sich ein runder, aufrechter 
Tropfen ausgebildet. Die Oberflächenspannung lag in diesem Bereich bei ca. 380 mN/m. 
Im Verlauf der Messung stieg die Oberflächenspannung leicht auf ca. 400 mN/m an. Im 
Bereich zwischen 1400 °C und 1440 °C zeigten sich geringfügige Veränderungen des 
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Tropfens während der Messung. Diese führten zu einer erhöhten Streuung der Messwerte 
bei der Auswertung. Solche Veränderungen können zum einen durch das Abdampfen von 
flüchtigen Substanzen, wie Alkalioxiden, aus der Probe oder durch die Reaktion von 
Eisenoxid mit dem Graphitträger entstehen. Die Beeinträchtigung der Messung im 
vorliegenden Fall war jedoch nur gering, so dass diese vollständig ausgewertet werden 
konnte.  
Die synthetische Schlackeprobe zeigt während der Messungen keine Anzeichen für eine 
Reaktion mit dem Graphitsubstrat. Sie war jedoch erst bei einer Temperatur von ca. 
1420 °C vollständig aufgeschmolzen und wies bei dieser Temperatur eine 
Oberflächenspannung von ca. 440 mN/m auf. Mit zunehmender Temperatur fiel die 
Oberflächenspannung leicht auf einen Wert von ca. 418 mN/m bei 1490 °C ab. Der leichte 
Anstieg der Oberflächenspannung ab einer Temperatur von ca. 1480 °C ist auf optische 
Effekte, wie Spiegelungen oder Schattenwürfe, die bei hohen Temperaturen und damit 
verbunden einer hohen Lichtintensität bei der Bildaufnahme auftreten, zurückzuführen. 
Auf Grund der verwendeten optischen Filter beeinträchtigten diese die Messungen jedoch 
nur geringfügig, so dass sich die in Abbildung 4.48 gezeigten Regressionskurven für die 
Messungen ergaben. 
 
Bei der Auswertung der synthetischen Schlackeprobe wurden aus der Bildserie 
„Slave 1“ nur wenige Bilder ausgewertet. In diesem Fall konnte der Analysenalgorithmus 
die Tropfenkontur nicht genau aufnehmen, da vermutlich die Basislinie, welche von Hand 
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positioniert wird, sich mit dem Substratmaterial überschnitten hatte. Da jedoch genügend 
Messpunkte aus den beiden anderen Bildserien zur Verfügung standen, wurde die 
Auswertung nicht wiederholt. 
 
Die reale Schlacke S1-5 schmolz im Temperaturintervall von ca. 1200 °C bis 1215 °C auf. 
Die Oberflächenspannung hatte direkt nach dem Aufschmelzen einen Wert von ca. 
400 mN/m. Im Verlauf der Messung schwankte die Oberflächenspannung bis ca. 1330°C 
zwischen 350 mN/m und 450 mN/m (Abbildung 4.49). Im Mittel ergab sich für die 
Oberflächenspannung ein Wert von ca. 405 mN/m, der bis zum Ende der Messung auf 
ca. 420 mN/m anstieg. Die Messwerte schwankten jedoch im Bereich oberhalb von 
1330 °C sehr stark, da es hier zu starken chemischen Reaktionen der Probe mit dem 
Graphitträger kam. Im Verlauf der Messung bildete sich aus einem nahezu runden, aufrecht 
stehenden Tropfen ein nur noch halbkugelförmiger Tropfen aus (Abbildung 4.50). Die auf 
den Bildern zu sehende Reaktion am Fuß des Tropfens deutet auf die Reduktion von 
Eisenoxid zu elementarem Eisen hin. Dies zeigte sich auch nach der Entnahme der 
erkalteten Probe aus dem Ofen, da sich am unteren Rand Eisen abgeschieden hatte. Daher 
wurde bei der Auswertung der Probe nicht die Endmasse zur Berechnung der 
Oberflächenspannung genutzt, sondern die zuvor eingesetzte Masse abzüglich der 
Kohlenstoff- und Schwefelanteile.   
Die synthetische Schlackeprobe war bei ca. 1360 °C vollständig aufgeschmolzen. Die 
Oberflächenspannung erreichte hier einen Wert von ca. 370 mN/m. Sie stieg mit 
ansteigender Temperatur auf ca. 400 mN/m bei 1460 °C an. Im Temperaturintervall bis 
1500 °C stieg die Oberflächenspannung weiter an, jedoch wird die Streuung der Messwerte 
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ebenfalls größer, so dass sich hier eine größere Messunsicherheit ergab. Während der 
Messung verlor die Probe ca. 5,3 % ihrer Masse.  
 
Zusammengefasst ergibt sich das in Abbildung 4.51 gezeigte Bild. Die Abweichung der 
Oberflächenspannung von ca. 40 mN/m zwischen realer und synthetischer Schlacke liegt 
jedoch noch innerhalb der Erwartungs- und Toleranzwerte. 
 
Die letzte untersuchte reale Schlacke wies den niedrigsten Schmelzpunkt unter den hier 
untersuchten Schlacken von unter 1180 °C auf, da der Anteil an Netzwerkbildnern 
vergleichsweise hoch war. Bei dieser Temperatur wurde eine Oberflächenspannung von ca. 
380 mN/m ermittelt. Diese fiel zunächst auf einen Wert von ca. 360 mN/m bei 1260 °C ab. 
Zwischen dieser Temperatur und 1315 °C stieg die Oberflächenspannung auf 415 mN/m 
an, was auf stoffliche Veränderungen innerhalb der Probe hindeutet. Im weiteren Verlauf 
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Abbildung 4.51: Oberflächenspannung der Kohleschlacke S1-5 
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kam es auf Grund von Ausgasungen zu Bewegungen der Probe, so dass keine 
Bildaufnahmen ausgewertet werden konnten. Erst ab einer Temperatur von 1410 °C 
konnten wieder Bilder ausgewertet werden, da die Probe sich wieder beruhigt hatte. Diese 
Auswertung ergab eine Oberflächenspannung von 450 mN/m bis 470 mN/m im Bereich 
bis 1450 °C. Oberhalb dieser Temperatur konnten ebenfalls keine Bilder ausgewertet 
werden (Abbildung 4.52). Der Massenverlust betrug während der Messung insgesamt 
ca. 15 %, was auf einen hohen Anteil an flüchtiger Substanzen in der Probe hindeutet.  
 
Die korrespondierende synthetische Schlacke war bei ca. 1425 °C vollständig 
aufgeschmolzen. Die Oberflächenspannung blieb über den gesamten Temperaturverlauf 
nahezu konstant bei durchschnittlich ca. 380 mN/m, und die Probe zeigte über den 
gesamten Temperaturbereich keinerlei Veränderungen und einen Massenverlust von 
ca. 4,8 %.  
Vergleicht man die Werte der Oberflächenspannung der realen Probe im 
Temperaturintervall zwischen 1180 °C und 1260 °C mit den Werten der synthetischen 
Probe im oberen Temperaturbereich, so liegen diese auf einem Niveau. Vergleicht man 
jedoch die Werte der beiden Proben im oberen Temperaturbereich bei ca. 1440 °C, so ergibt 
sich eine Differenz von ca. 20 % zwischen den beiden Proben (Abbildung 4.53). Da sich 
die reale Schlackeprobe im Verlauf der Messung chemisch verändert hat, ist dieser 
Unterschied plausibel. 
Neben den hier gezeigten Proben, wurden noch zwei weitere Vergaserschlacken aus einem 
Siemensvergaser untersucht. Diese Messungen konnten jedoch nicht ausgewertet werden. 
Bei einer der Schlacken wurde ein Kohlenstoffanteil von insgesamt 67,1 Gew.-% ermittelt. 
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Dies machte eine Messung der Oberflächenspannung unmöglich, da die 
Schlackebestandteile nicht zuverlässig von den unvergasten Kohlepartikeln getrennt 
werden konnten. Da sich durch eine Nachverbrennung der Schlacke ebenfalls die Struktur 
der Schlacke verändert hätte, wurde von einer Messung abgesehen. 
 
Bei der zweiten Schlacke zeigte sich bei den Messungen ein sehr inhomogenes Verhalten 
der Schlacke. Die geschmolzene Schlacke bildete zunächst bei 1160 °C einen nahezu 
sphärischen Tropfen aus, so dass die Messung gestartet wurde. Bis zu einer Temperatur 
von 1200 °C nahm das Tropfenvolumen stetig zu, so dass der Tropfen aus dem 
Bildausschnitt hinausragte. Ab 1200 °C nahm das Tropfenvolumen ab, so dass mit der 
Bildauswertung begonnen werden konnte. Ab ca. 1273 °C kam es auf der Oberfläche des 
Tropfens zur Bildung von Blasen. Dies und ein Abflachen des Tropfens im weiteren 
Verlauf der Messung machte eine weitere Auswertung unmöglich (Abbildung 4.54).  
Nach dem Abkühlen des Ofens zeigte sich, dass ein Teil des in der Probe enthaltenen 
Eisenoxids zu elementarem Eisen reduziert wurde und sich am Fuß des Tropfens 
abgeschieden hatte. Weiterhin zeigten die beiden vermessenen Proben nach dem Abkühlen 
eine unterschiedliche Verfärbung. Die erste Probe (in Abbildung 4.54 links) hatte eine 
grünlich-blaue Farbe angenommen, was auf einen vergleichsweise hohen Anteil an 
Eisen(II)-oxid hindeutet. Die zweite Probe (in Abbildung 4.54 rechts) wies eine violette 
Färbung auf, was ein Hinweis auf einen höheren Mangananteil in der glasförmigen Probe 
ist. Da die Schlacke als inhomogenes, braunes Pulver, gemischt mit metallischen, 
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tropfenförmigen Ausscheidungen geliefert wurde,  ist ein solch unterschiedliches Verhalten 
der Proben während der Messungen zu erklären.   
 
 
T=1160°C        T=1200 °C                                 T=1273 °C  
 
T=1293°C            T=1432 °C  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Abbildung 4.54: Messverlauf Siemens Vergaserschlacke S1-7 
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5 Diskussion der experimentellen Ergebnisse 
5.1 Synthetische Schlackesysteme 
Insgesamt wurden im Rahmen dieser Arbeit zehn synthetische Schlackesysteme mit 40 
unterschiedlichen Zusammensetzungen erfolgreich untersucht. Hierzu konnte für ca. 12000 
Messpunkte die Oberflächenspannung mittels Bildanalyse ermittelt werden. 
Die so ermittelten Oberflächenspannungswerte zeigen statistisch die folgende Verteilung 
(vgl. Abbildung 5.1). Dabei wurden die Oberflächenspannungswerte unabhängig von der 
Zusammensetzung aufgetragen. 
 
Bei der Verteilung ist auffällig, dass sich im Gegensatz zu den realen Schlackesystemen in 
dem Diagramm zwei Häufigkeitsmaxima ausbilden. Dabei handelt es sich zum einen im 
niedrigen Oberflächenspannungsbereich um die Messungen in den Systemen SiO2-Na2O 
und SiO2-K2O. Zum anderen handelt es sich um die Systeme mit einem hohen Anteil an 
Erdalkalioxiden sowie Aluminiumoxid, welche eine wesentlich höhere Oberflächen-
spannung aufwiesen. Die Werte im Bereich 375mN/m repräsentieren hauptsächlich die vier 
Messungen im System SiO2-Al2O3-Na2O. 
Die für die einzelnen Systeme ermittelten Messwerte liegen alle im Rahmen der zum 
Vergleich herangezogenen Literaturwerte. So ergibt sich für die aus Silizumoxid und 
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Alkalioxiden zusammengestellten Systeme eine Oberflächenspannung im Bereich 
zwischen 200 mN/m und 300 mN/m. Die Messungen zeigten, dass die Oberflächen-
spannung mit der Steigerung des Alkalioxidanteils abnahm. Insbesondere die Zugabe von 
Kaliumoxid führte zu einer starken Abnahme der Oberflächenspannung im Vergleich zu 
reinem Siliziumoxid. Dies entspricht den bereits zuvor von anderen Autoren gemachten 
Beobachtungen und den von Rubenstein oder Dietzel ermittelten Einflussfaktoren [40, 139]. 
Es fällt jedoch auf, dass die ermittelten Oberflächenspannungswerte in einer 
vergleichsweise geringen Bandbreite zu finden sind, obwohl man auf Grund des hohen 
Verhältnisses von Ionenradius zu Wertigkeit der beiden Alkaliionen von einer 
Anreicherung der beiden Oxide an der Oberfläche und somit einem stärkeren Absinken der 
Oberflächenspannung ausgehen sollte. Da die Alkalioxide jedoch als Netzwerkwandler das 
Siliziumoxid-Netzwerk stören können, reichern sich neben den Alkalioxiden mit 
zunehmendem Alkalianteil auch SiO4-Gruppen an der Oberfläche an [38, 40]. Somit fällt 
die Änderung der Oberflächenspannung insgesamt geringer aus als erwartet. 
Da nur Messwerte bis zu einem Anteil von 30 % K2O vermessen werden konnten, und die 
Streuung der Messwerte in diesem System teilweise sehr groß war, ist eine lineare 
Extrapolation der Oberflächenspannung bis zum reinen Kaliumoxid kritisch zu sehen. 
Insbesondere spricht der daraus ermittelte Wert im niedrigen zweistelligen Bereich 
dagegen, da dieser Wert noch unter dem Wert der Oberflächenspannung von Wasser 
(72 mN/m bei 25 °C) oder Kaliumchlorid (97 mN/m bei 780 °C) liegt [197, 21].  
Ein weiterer nicht zu vernachlässigender Faktor während der Messungen ist die chemische 
und physikalische Beständigkeit der jeweils untersuchten Probe. Hierbei zeigte sich, dass 
insbesondere Proben mit einem hohen Anteil an Alkalioxiden nur bedingt bis zu einer 
Temperatur von ca. 1400 °C stabil waren. Nach dem Erreichen dieser Temperatur kam es 
zu einer erhöhten Verdampfungsrate, welche sich durch Bewegungen des Tropfens 
bemerkbar machte. Eine weitere Messung wurde dadurch unmöglich gemacht. Durch die 
Erhöhung der Messgeschwindigkeit durch die Erhöhung der Heizrate auf 10 K/min bei der 
Untersuchung der binären Systeme konnte der Massenverlust auf unter 10 % verringert 
werden. In der Arbeit von Melchior ergaben sich bei der Untersuchung von alkalireichen 
Systemen Massenverluste von bis zu ca. 20 % [108]. 
Neben den Alkalioxiden haben sich Phosphorpentoxid und Schwefel als leicht flüchtig 
erwiesen. Die möglichen Wirkmechanismen sind in Kapitel 4.1.10 und 4.1.11 aufgeführt. 
Zur Stabilisierung des Schwefels im Schlackesystem muss ggf. auf Calciumsulfid 
zurückgegriffen werden. Sollte die Stabilisierung des Schwefels möglich sein, so ist dies 
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an der gelben Färbung der Probe nach der Messung zu erkennen. Strukturell können sich 
Schwefel in der Form von Sulfat oder Sulfid jedoch unterscheiden. So ist zu vermuten, dass 
Sulfatgruppen auf Grund der hohen Bindungsenergie in der Schmelze stabil und zumeist 
vollständig koordiniert vorliegen. Daher reichern sich diese Strukturen nicht so stark an der 
Oberfläche an und haben einen geringeren Einfluss auf die Oberflächenspannung. 
Schwefel in der Form von Sulfid hingegen kann in der Schlackeschmelze das Sauerstoff- 
anion ersetzen. Obwohl das Verhältnis der Ionenradien von O2- zu S2- bei ca. 0,73 liegt 
zeigen Messungen, dass sich die Oberflächenspannung bei Zugabe nur geringer 
Sulfidmengen erheblich verringert. Daher wird davon ausgegangen, dass sich Sulfid-Ionen 
an der Oberfläche anreichern [38, 40, 113]. 
Zur Stabilisierung von P2O5 in der Schlacke muss ggf. ein nichtreaktives Substratmaterial 
wie Bornitrid, welches eine dem Graphit ähnliche Kristallstruktur aufweist, verwendet 
werden. Strukturell bildet Phosphoroxid, wie auch Siliziumoxid ein glasartiges Netzwerk 
aus. Die Oberflächenspannung solcher Phosphatgläser mit einem P2O5-Stoffmengenanteil 
zwischen 60 mol-% und 80 mol-% liegt bei ca. 250 mN/m [159]. Daher ist davon 
auszugehen, dass sich die Phosphatstrukturen aufgrund des geringen Vernetzungsgrades 
der hier untersuchten Probenzusammensetzungen an der Oberfläche angereichert und die 
Oberflächenspannung verringert haben. Mit sinkendem Phosphatanteil in der Probe stieg 
diese im Verlauf der Messungen an.  
Die aus Aluminium-, Calcium-, Magnesium- und Siliziumoxid bestehenden Systeme 
zeigten sich als chemisch und physikalisch stabil. Es kam zu keinen sichtbaren 
Ausgasungen oder Reaktionen mit dem Substratmaterial. Der Massenverlust, welcher 
maximal 5 % betrug, war zum einen auf Verluste bei der Präparation und zum anderen auf 
das Verdampfen von in den Grundsubstanzen der Probe enthaltenen Wassers 
zurückzuführen. Der Wasseranteil im Probenmaterial konnte jedoch durch ein vorheriges 
Auslagern der Grundsubstanzen bei 750 °C erheblich verringert werden. Insbesondere 
Calciumhydroxid konnte so zersetzt werden. Der Anstieg der Oberflächenspannung im 
oberen Temperaturbereich, bzw. die erhöhte Streuung der Messwerte in diesem Bereich 
war in der Regel in diesen Systemen auf optische Effekte, welche durch die mit der 
Temperatur ansteigende Leuchtkraft der Probe verursacht wurden, zurückzuführen 
(vgl. Abbildung 4.23). 
Die Werte der Oberflächenspannung in diesen Systemen liegen im oberen Bereich der in 
Schlackesystemen üblichen Messwerte. Die größte Anzahl der  Messwerte lassen sich im 
Bereich zwischen 500 mN/m und 600 mN/m finden (vgl. Abbildung 5.1). Diese Werte 
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entsprechen den Werten, welche sich für ähnliche Systeme in der Literatur finden lassen 
[133]. Da Magnesiumoxid jedoch als Rohstoff in der Glasindustrie eine untergeordnete 
Rolle spielt, findet man für Systeme mit Magnesiumoxid nur wenige Messwerte [159]. 
Insgesamt zeigen die ermittelten Oberflächenspannungswerte, dass sich durch Zugabe von 
Erdalkalioxiden bzw. Aluminiumoxid die Oberflächenspannung im Vergleich zu einem 
reinen Siliziumoxidsystem von ca. 300 mN/m auf bis zu 600 mN/m ansteigen kann. Im 
System Calciumoxid – Aluminiumoxid stieg der Wert der Oberflächenspannung auf bis zu 
ca. 800 mN/m an. Dies zeigt deutlich, dass dieses Schlackesystem eine andere 
Molekularstruktur als ein silikatisches System aufweist. Für eine Bestimmung des Verlaufs 
der Oberflächenspannung über die gesamte Breite des Systems sind jedoch Messmethoden, 
welche in einem höheren Temperaturbereich messen können, von Nöten. 
Der Einfluss von Calcium-, Magnesium- und Aluminiumoxid auf die 
Oberflächenspannung von silikatischen Schlacken wird in Abbildung 5.2 verdeutlicht. In 
dem Diagramm wurden die für diese Arbeit ermittelten Messwerte bei 1400 °C und 
1500 °C in Abhängigkeit des Siliziumoxidanteils aufgetragen.  
 
Da die Messungen gezeigt haben, dass das Verhältnis der einzelnen nichtsilikatischen 
Oxide zueinander nur einen geringen Einfluss auf die Oberflächenspannung hat, wurden 
die jeweiligen Stoffmengen zusammengerechnet. Daher finden sich einige Punkte mit 
gleichen Zusammensetzungen und unterschiedlichen Oberflächenspannungswerten. 
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Die im Diagramm gezeigten linearen Ausgleichsgeraden weisen bei 1400 °C ein 
Bestimmtheitsmaß von 0,895 sowie bei einer Temperatur von 1500 °C von 0,519 auf. Da 
die Oberflächenspannung der einzelnen Proben nicht temperaturabhängig extrapoliert 
wurde, kommt der Unterschied zwischen den beiden Bestimmtheitsmaßen zustande. 
Obwohl CaO, MgO und Al2O3 einen ähnlich starken Einfluss auf die Oberflächenspannung 
des Schlackesystems zeigten, unterscheiden sie sich strukturell stark voneinander. Calcium 
liegt in der Regel in der Sechser-Koordination vor und weist von den drei Stoffen den 
größten Kationenradius auf. Da die Bindungsenergie jedoch nicht ausreichend ist, um es 
dauerhaft in der vollständigen Koordination zu halten, kann sich Calcium an der Oberfläche 
anreichern und auf Grund der starken Ladung die Oberflächenspannung vergleichsweise 
stark erhöhen. Daher werden Calciumoxid sowohl von Rubenstein [139] als auch von 
Dietzel [40] hohe Einflussfaktoren auf die Oberflächenspannung zugewiesen. 
Magnesiumoxid hingegen kann zum einen in der Sechser- und zum anderen in der Vierer-
Koordination in der Schlacke gefunden werden. In der Vierer-Koordination ist es noch 
beständig und bildet komplexe Anionen, welche auf Grund der Größe nicht so stark 
oberflächenaktiv sind. In der Sechser-Koordination verhält es sich jedoch ähnlich wie 
Calciumoxid. Da der Ionenradius von Magnesium jedoch nochmals kleiner ist, kann es sich 
entsprechend stärker an der Oberfläche anreichern und die Oberflächenspannung 
beeinflussen [149]. Zur Bestätigung sei hier auf die Modellierung in Kapitel 6 verwiesen. 
In den Modellen von Dietzel und Rubenstein findet sich Magnesiumoxid jeweils an der 
Spitze der v-förmigen Kurve im Übergang zwischen Einzelionen und Komplexbildnern [40, 
139]. Bei Aluminiumoxid handelt es sich um ein sogenanntes amphoteres Oxid. D. h. es 
kann sowohl als AlO4, z. B. im System Al2O3-CaO, als auch als AlO6 in Kombination mit 
Si4+ auftreten. Die jeweilige Form ist abhängig von der Zusammensetzung der Schmelze 
[38]. Somit verlagert sich mit steigendem Anteil starker Kationen der Anteil AlO6 zum 
oberflächenaktiveren AlO4. Der Einfluss von Aluminiumoxid in der Vierer-Koordination 
auf die Oberflächenspannung des Schlackesystems ist, wie in Kapitel 4.1.6 gezeigt werden 
konnte, dem Einfluss von Magnesiumoxid sehr ähnlich. Somit konnte der Einflussfaktor 
von Rubenstein bestätigt werden (vgl. Kapitel 2.2). In der Arbeit von Dietzel [40] hingegen 
findet sich ein niedrigerer Einflussfaktor für Al2O3, was auf eine Herleitung anhand der 
Sechser-Koordination, wie sie z. B. im Albit vorliegt, hindeutet. Daher kann nicht nur auf 
Grund des Aluminiumoxidanteils in der Schlacke auf eine hohe Oberflächenspannung 
geschlossen werden. Dies haben auch die Messungen an realen Schlackesystemen  gezeigt, 
welche zum Teil einen Anteil von Al2O3 von über 20 mol-% aufwiesen, jedoch keine 
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signifikante Erhöhung der Oberflächenspannung zeigten (vgl. Kapitel 4.2: ST-D-1 und ST-
D-6).   
Insgesamt zeigen die Messungen, dass die Oberflächenspannung von Schlackesystemen 
nur eine geringe Temperaturabhängigkeit aufweist. Dieses Ergebnis wird in der Literatur 
bestätigt. So z. B. gibt Pye einen Temperaturkoeffizienten von -0,20 mN/m·K bis 
0,20 mN/m·K für Schmelzen im System SiO2-CaO-Al2O3 an [61, 133]. Für eine exakte 
Bestimmung von Temperaturkoeffizienten ist die Auflösung der verwendeten 
Messapparatur zu gering, obwohl diese bereits durch die Neupositionierung des 
Substratmaterials verbessert werden konnte. 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben den zu Beginn von Kapitel 4.1 gezeigten 
Untersuchungen an reinem Eisenoxid keine weiteren Messungen an synthetischen 
Systemen mit Eisenoxid vorgenommen. Der Einfluss von Eisenoxid auf die 
Oberflächenspannung wurde bereits im Rahmen der zuvor durchgeführten Masterarbeit 
bestimmt [71]. Diese Messungen ergaben, dass in Schlacken gebundenes Eisenoxid bis zu 
einem Anteil von ca. 10 Gew.-% stabil ist und einen ähnlichen Einfluss wie Magnesium- 
oder Calciumoxid auf die Oberflächenspannung hat. 
Neben der Oberflächenspannung lässt sich mit Hilfe des Messaufbaus die 
Schmelztemperatur der Probe bestimmen. Im Falle von metallischen Systemen, wie Gold, 
kann die in der Literatur angegebene Schmelztemperatur in Abhängigkeit der 
Messungenauigkeit des verwendeten Thermoelements und der Reinheit des verwendeten 
Goldes nahezu exakt bestimmt werden, da der Übergang von der festen zu flüssigen Form 
schlagartig von Statten geht. Im Falle von Schlacken oder glasartigen Systemen, welche 
eine hohe Viskosität aufweisen, erfolgt das Aufschmelzen in einem bestimmten 
Temperaturbereich. Dieser Temperaturbereich kann sich durch eine stark ansteigende oder 
abfallende Oberflächenspannung zeigen. Dieses Phänomen tritt jedoch vergleichsweise 
selten bei synthetischen Schlacken auf. Dennoch liegt eine vollständig aufgeschmolzene 
Probe erst ca. 50 °C oberhalb der errechneten Schmelztemperatur vor, da zuvor die 
einzelnen Komponenten, welche für sich einen weitaus höheren Schmelzpunkt aufweisen, 
miteinander reagieren müssen.  
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5.2 Reale Schlackesystemeu 
In der Regel folgt die Oberflächenspannung der zuvor gezeigten realen Schlackesysteme 
dem von Melchior [108] beschriebenen Verlauf (vgl. Abbildung 5.3). Nach einer 
Aufschmelzphase folgt eine Phase relativ linear verlaufender Oberflächenspannungswerte 
und bei weiter steigenden Temperaturen kommt es zu einer breiteren Streuung der 
Messwerte, verursacht durch chemische Veränderungen der Probe oder durch optische 
Effekte. Die synthetischen Schlacken weisen bei den Messungen hingegen einen flacheren 
Verlauf der Oberflächenspannungswerte sowie eine höhere Stabilität auf. Dies deutet auf 
eine bessere Einbindung von reaktiven Substanzen, wie z.B. Eisenoxid in die 
Schlackestruktur hin. So wurde Eisen-(II)-oxid gebunden in der Form von Fayalit in den 
synthetischen Proben verwendet. Im Gegensatz dazu kann Eisenoxid, in realen Schlacke-
systemen unterschiedliche Oxidationsstufen einnehmen. Im Falle von Vergaserschlacken 
kann es ggf. in der Form von elementarem Eisen vorliegen.  
 
Im Ganzen wurden für die gezeigten Messungen 4826 Messpunkte aufgenommen und es 
ergab sich eine durchschnittliche Oberflächenspannung von 398,79 mN/m über alle 
Messwerte. Statistisch gesehen zeigt sich, dass die meisten Messpunkte einen 
Oberflächenspannungswert von 350 mN/m bis 425 mN/m aufweisen. Insgesamt sind dies 
Abbildung 5.3: Oberflächenspannungsverlauf realer Schlackesysteme 
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76 % der Messpunkte. Bei dieser Auswertung wurde die Probenzugehörigkeit und die 
Temperatur des Messpunktes nicht berücksichtigt  (Abbildung 5.4). 
 
Bei einem Vergleich der Oberflächenspannungswerte von synthetischen und realen 
Schlackeproben zeigt sich, dass diese gut miteinander korrespondieren. Die Abweichung 
der beiden Messreihen zueinander beträgt bei den meisten Proben unter 10 %. Hier weicht 
nur die Probe S1-6 ab, dort beträgt die Abweichung der Oberflächenspannungswerte bei 
der erreichten Maximaltemperatur ca. 25 %. Diese hohe Abweichung lässt sich durch die 
Veränderung der Probenzusammensetzung der realen Schlacke im Verlauf der Messung 
begründen, da damit einhergehend sich die Oberflächenspannung auf bis zu ca. 480 mN/m 
erhöhte. Vergleicht man hier die ermittelten Messwerte der realen Schlackeprobe im 
unteren Temperaturbereich mit denen der synthetischen Probe im oberen 
Temperaturbereich, so zeigt sich auch bei dieser Probe eine Abweichung von unter 10 % 
zwischen den beiden Messungen. 
Neben den Werten für die Oberflächenspannung liefern die Messungen noch weitere 
Informationen zum Schmelzverhalten der Proben. Dabei fällt auf, dass es bei den 
Schmelzpunkten teilweise Unterschiede von bis zu ca. 150 °C mit unterschiedlichen 
Tendenzen gibt. So liegt der Schmelzpunkt der untersuchten synthetischen Systeme bei 
allen Messungen unterhalb dem der untersuchten, zuvor veraschten Kohleschlacken. Eine 
Erklärung für dieses Verhalten kann eine inhomogene Elementverteilung innerhalb der 
Probe sein. So finden sich in Kohleaschen häufig bis zu 0,5 mm durchmessende 
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mineralische Bestandteile, welche mit einem Handmörser nur schwer zu zerkleinern sind. 
Die synthetischen Schlacken hingegen sind aus Chemikalien mit einer möglichst kleinen 
Partikelgröße gemischt, so dass diese möglichst homogen verteilt sind und somit schnell 
miteinander reagieren können. 
Im Falle der Vergaserschlacken zeigt sich ein umgekehrtes Verhalten. Die zuvor bereits 
schmelzflüssigen realen Vergaserschlacken zeigten einen niedrigeren Schmelzpunkt, da in 
dem Fall die Schlackepartikel nicht mehr miteinander reagieren mussten, und die 
endgültige Schlackestruktur bereits ausgebildet war. Weiterhin kann der Schmelzpunkt 
durch die Art der Erstarrung beeinflusst werden. So können Schlacken oder 
schlackeähnliche Substanzen je nach Abkühlrate kristallin oder glasartig erstarren.  
Für ein genaueres Verständnis des Aufschmelz- und Erstarrungsverhaltens von 
Kohleschlacken sind jedoch weitergehende Untersuchungen unter unterschiedlichen 
Atmosphären und mit unterschiedlichen Substratmaterialen nötig.  
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6 Modellierung von Oberflächenspannungen 
6.1 Ionenradiusmodell im System SiO2-Al2O3-Na2O-CaO-MgO-FeO 
Wie bereits in Kapitel 2.5 gezeigt, finden sich in der Literatur verschiedene Modelle zur 
Berechnung der Oberflächenspannung von silikatischen Schmelzen, wie sie bei der Glas- 
und Stahlherstellung oder in Kohlevergasern zu finden sind. Dabei zeigte sich, dass 
insbesondere das von Tanaka et al. [165] entwickelte Ionenradienmodell gute Ergebnisse 
bei der Berechnung der Oberflächenspannung von komplexen Schlackesystemen liefern 
kann. Dieses Modell wurde im Rahmen dieser Arbeit als Excelprogramm umgesetzt, so 
dass möglichst effizient die Modellergebnisse berechnet werden können.  
Auf Basis dieses Modells wurden die Oberflächenspannungen im System SiO2-Al2O3-
Na2O-CaO-MgO-FeO berechnet und mit den zuvor ermittelten Oberflächenspannungen 
verglichen [71].  
Für die Messungen wurde zunächst synthetischer Albit (NaAlSi3O8) mit einem Anteil von 
6 mol-% Eisen-(II)-Oxid gemischt und vermessen. Anschließend wurde das 
Eisen (II)-Oxid schrittweise durch Magnesium- oder Calciumoxid und einer äquimolaren 
Mischung aus beiden Erdalkalioxiden ersetzt, so dass sich drei Messreihen ergaben. Die 
gemessenen Oberflächenspannungen ergaben in diesem System bei einer Temperatur von 
1350 °C Werte in einem Bereich von ca. 455 mN/m bis zu 530 mN/m (vgl. Abbildung 6.1). 
Die genaue Zusammensetzung der einzelnen Proben kann Tabelle 6.1 entnommen werden. 
 
Abbildung 6.1: Vergleich zwischen modellierter und gemessener Oberflächenspannung 
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Tabelle 6.1: Zusammensetzung der für die Modellierung genutzten Einzelproben 
 
Die Modellierung basierte auf den in Kapitel 2.5 gezeigten Gleichungen (2.20) bis (2.23). 
Zunächst wurden die benötigten Daten zum Aufstellen des Gleichungssystems gesammelt. 
Die in Tabelle 6.2 gezeigten Ionenradien der einzelnen Ionen, welche zur Berechnung der 
Oberflächenspannung benötigt werden, wurden der Arbeit von Shannon [149] entnommen. 
Dabei fiel zunächst auf, dass diese um bis zu 0,11 Å von den in den Arbeiten von Tanaka 
und Hanao genutzten Ionenradien abwichen [63, 165]. Wodurch diese Abweichungen 
begründet sind, konnte nicht nachvollzogen werden, da stets die Arbeit von Shannon als 
  Probenzusammensetzung 
Proben-
Nr. 
SiO2 
 [mol-%] 
Al2O3 
 [mol-%] 
Na2O 
 [mol-%] 
CaO 
 [mol-%] 
MgO 
 [mol-%] 
FeO 
 [mol-%] 
1 69,26 11,04 13,69 0,00 0,00 6,00 
2 69,26 11,04 13,69 0,00 0,67 5,33 
3 69,26 11,04 13,69 0,00 1,33 4,67 
4 69,26 11,04 13,69 0,00 2,00 4,00 
5 69,26 11,04 13,69 0,00 2,67 3,33 
6 69,26 11,04 13,69 0,00 3,33 2,67 
7 69,26 11,04 13,69 0,00 4,00 2,00 
8 69,26 11,04 13,69 0,00 4,67 1,33 
9 69,26 11,04 13,69 0,00 5,33 0,67 
10 69,26 11,04 13,69 0,00 6,00 0,00 
11 69,26 11,04 13,69 0,67 0,00 5,33 
12 69,26 11,04 13,69 1,33 0,00 4,67 
13 69,26 11,04 13,69 2,00 0,00 4,00 
14 69,26 11,04 13,69 2,67 0,00 3,33 
15 69,26 11,04 13,69 3,33 0,00 2,67 
16 69,26 11,04 13,69 4,00 0,00 2,00 
17 69,26 11,04 13,69 4,67 0,00 1,33 
18 69,26 11,04 13,69 5,33 0,00 0,67 
19 69,26 11,04 13,69 6,00 0,00 0,00 
20 69,26 11,04 13,69 0,33 0,33 5,33 
21 69,26 11,04 13,69 0,67 0,67 4,67 
22 69,26 11,04 13,69 1,00 1,00 4,00 
23 69,26 11,04 13,69 1,33 1,33 3,33 
24 69,26 11,04 13,69 1,67 1,67 2,67 
25 69,26 11,04 13,69 2,00 2,00 2,00 
26 69,26 11,04 13,69 2,33 2,33 1,33 
27 69,26 11,04 13,69 2,67 2,67 0,67 
28 69,26 11,04 13,69 3,00 3,00 0,00 
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Grundlage angegeben wurde. Der Einfluss dieser Abweichungen auf die Berechnung der 
Oberflächenspannung war jedoch sehr gering und war wahrscheinlich auf die numerische 
Natur des Verfahrens zurückzuführen. 
Tabelle 6.2: Ionenradien der benötigten Kationen und des Sauerstoff Anions 
  
Ionenradius R 
[Å] 
Al(3+) 0,535 
Ca(2+) 1,000 
Fe(2+) 0,630 
Mg(2+) 0,660 
Na(+) 0,990 
Si(4+) 0,400 
O(2-) 1,400 
 
Weiterhin wurden für die Berechnungen Daten zur Oberflächenspannung und zum molaren 
Volumen der reinen Oxide benötigt. Hierzu wurden die in den zuvor genannten Arbeiten 
verwendeten Angaben mit den jeweiligen in der SciGlass Datenbank vorhandenen 
Messwerten verglichen [63, 159, 165]. Da in der SciGlass Datenbank für Aluminiumoxid 
und Siliziumoxid eine größere Anzahl Oberflächenspannungswerte hinterlegt war, konnten 
die Regressionskurven für diese Komponenten neu berechnet werden. Somit verringerte 
sich der mittlere Fehler im Falle von Aluminiumoxid von zunächst 1,58 % auf 0,77 % und 
im Falle von Siliziumoxid geringfügig von 2,37 % auf 2,29 %. Für die restlichen Werte 
ergab sich ein noch geringeres Verbesserungspotential, so dass die ursprünglichen Werte 
übernommen werden konnten.  
Tabelle 6.3: Temperaturabhängige Oberflächenspannung und molares Volumen 
Komponente Oberflächenspannung  
[mN/m] 
Molares Volume V                
[m3/mol] 
SiO2 265,71+0,0528·(T-273,15 K) 27,516·(1+0,0001·(T-1773))·10
-6 
Al2O3 1126,52-0,2398·(T-273,15 K) 28,3·(1+0,0001·(T-1773))·10
-6 
Na2O 438-0,116·T 33·(1+0,0001·(T-1773))·10
-6 
CaO 625,94-0,04·T 20,7·(1+0,0001·(T-1773))·10-6 
MgO 1770-0,636·T 16,1·(1+0,0001·(T-1773))·10-6 
FeO 504+0,0984·T 15,8·(1+0,0001·(T-1773))·10-6 
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Die in Tabelle 6.3 aufgezeigten Regressionskurven der Oberflächenspannung und des 
molaren Volumens der oxidischen Komponenten wurden auf Basis der 
thermodynamischen Temperatur berechnet.  
Nachdem diese Daten ermittelt waren, konnten die jeweils benötigten Gleichungssysteme 
zur Bestimmung der Oberflächenspannung aufgestellt werden. Als unbekannte Größe 
enthielten diese Gleichungen neben der Oberflächenspannung des Gesamtsystems die 
Stoffmengenanteile der einzelnen Oxide in der Oberflächenphase. Diese unbekannten 
Größen konnten numerisch bestimmt werden. Damit das Modell chemisch und 
mathematisch plausibel ist, wurden als weitere Randbedingungen die folgenden 
Einschränkungen eingeführt. Zum einen wurde das Ionenradienverhältnis zwischen Si4+ 
und SiO4
4-
 entsprechend der in der Literatur getroffenen Annahmen mit einem Wert von 0,5 
definiert, da es keine Angaben in der Literatur zu komplexen Ionenradien gibt [63, 164, 
165]. Zum anderen muss der Stoffmengenanteil der jeweiligen Komponente ein positives 
Ergebnis haben, da es ansonsten zu Rechenfehlern kommen kann und im Falle von 
negativen Ergebnissen dieses chemisch unplausibel ist. Daher wurde 10-6 als Minimalwert 
für den Stoffmengenanteil gewählt. Dieser Wert wurde ebenfalls als Konvergenzkriterium 
für die numerische Lösung des Gleichungssystems genutzt. Da es sich um ein numerisches 
Problem handelt, war es notwendig die Ergebnisse stets auf ihre Plausibilität zu prüfen, da 
ggf. physikalisch nicht plausible Ergebnisse ermittelt wurden. In diesem Fall hat es sich als 
nützlich erwiesen, die zur Berechnung genutzten Startwerte anzupassen und die Ober-
flächenspannung erneut zu berechnen, ggf. kann hierzu eine iterative Anpassung der 
Startwerte vorgenommen werden. 
Die mit Hilfe des Modells für das oben genannte Multikomponentensystem berechneten 
Werte für die Oberflächenspannung lagen von der Größenordnung her im Bereich der 
zuvor ermittelten Messwerte. Die Abweichung zwischen den berechneten und den 
gemessenen Oberflächenspannungswerten bewegen sich im System Albit-CaO-FeO (rote 
Kurve in Abbildung 6.1) in einem Bereich von ca. 10 mN/m. Mit zunehmendem 
Eisenoxidanteil im System nimmt die Abweichung stetig ab. Für die beiden anderen 
Messreihen mit Magnesiumoxid und einem Gemisch aus Magnesium- und Calciumoxid 
ergab sich jedoch eine Abweichung der berechneten Oberflächenspannungswerte zu den 
Messwerten von ca. 40 mN/m nach unten. Somit verlaufen die drei Kurven für die 
modellierten Oberflächenspannungswerte in einer wesentlich schmaleren Bandbreite 
zwischen ca. 478 mN/m und 485 mN/m. Die Lage der einzelnen Modellpunkte deutet auf 
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einen linearen Verlauf der Oberflächenspannung mit zunehmendem Eisenoxidanteil hin. 
Weiterhin zeigen die drei Kurven die anhand der Messergebnisse zu erwartende 
Reihenfolge mit der Kurve des Systems Albit-FeO-CaO+MgO in der Mitte auf. 
Tabelle 6.4: Zusammensetzung der Oberflächenphase 
 Zusammensetzung der Oberflächenphase 
Proben-
Nr. 
SiO2 
[mol-%] 
Al2O3 
[mol-%] 
Na2O 
[mol-%] 
CaO 
[mol-%] 
MgO 
[mol-%] 
FeO 
[mol-%] 
1 34,40 50,20 3,50 0,00 0,00 11,91 
2 34,15 49,82 3,47 0,00 2,04 10,53 
3 33,90 49,46 3,44 0,00 4,02 9,18 
4 33,65 49,09 3,41 0,00 6,02 7,82 
5 33,41 48,73 3,38 0,00 7,99 6,48 
6 33,17 48,38 3,36 0,00 9,92 5,17 
7 32,94 48,03 3,33 0,00 11,86 3,85 
8 32,70 47,68 3,30 0,00 13,77 2,55 
9 32,47 47,33 3,28 0,00 15,64 1,28 
10 32,24 46,99 3,25 0,00 17,52 0,00 
11 34,52 50,38 3,51 0,99 0,00 10,61 
12 34,64 50,55 3,52 1,97 0,00 9,31 
13 34,76 50,73 3,54 2,97 0,00 8,00 
14 34,88 50,91 3,55 3,98 0,00 6,67 
15 35,00 51,09 3,57 4,98 0,00 5,36 
16 35,12 51,27 3,58 6,00 0,00 4,03 
17 35,24 51,45 3,59 7,02 0,00 2,68 
18 35,36 51,63 3,61 8,04 0,00 1,36 
19 35,48 51,82 3,62 9,08 0,00 0,00 
20 34,55 50,43 3,51 0,49 1,01 10,01 
21 34,35 50,13 3,49 0,99 2,05 9,00 
22 34,17 49,86 3,47 1,47 3,04 8,00 
23 33,99 49,59 3,45 1,94 4,03 7,00 
24 33,80 49,31 3,43 2,43 5,04 6,00 
25 33,63 49,06 3,41 2,89 6,01 5,00 
26 33,82 49,33 3,43 3,39 7,03 3,00 
27 33,63 49,06 3,41 3,86 8,03 2,00 
28 33,82 49,33 3,43 4,36 9,06 0,00 
 
Da die zuvor gezeigten Messungen in synthetischen Schlackesystemen gezeigt haben, dass 
die Änderung des Verhältnisses von Magnesium- zu Calciumoxid nur einen geringen 
Einfluss auf die Oberflächenspannungswerte haben, ist zu vermuten, dass die 
vergleichsweise hohen Werte der grünen und blauen Regressionskurve auf eine hohe 
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Streuung der einzelnen Messwerte zurückzuführen sind. Diese starke Streuung konnte auf 
die Positionierung der Proben während der Messungen zurückgeführt werden. Diese 
wurden noch nicht, wie in Abbildung 3.1 (Kapitel 3.1.1) gezeigt, auf einer 
Keramikunterlage positioniert, sondern direkt mit dem Graphitsubstrat in das Ofenrohr 
eingelegt. Da das Graphitsubstrat während der Messungen an Masse verlor, kam es 
teilweise zu einer Schieflage des Tropfenprofils, was zu einer erhöhten Streuung der 
Messwerte führte. Daher können die Ergebnisse der Modellierung als durchaus realistisch 
angesehen werden. 
In Tabelle 6.4 sind die errechneten Werte für die Zusammensetzung der Oberflächenphase 
aufgezeigt. Es fällt auf, dass sich die Zusammensetzung dieser Phase erheblich von der 
Ausgangszusammensetzung unterscheidet. So reichern sich die oberflächenaktiven 
Substanzen, wie Aluminiumoxid, Eisenoxid und die beiden Erdalkalioxide an der 
Oberfläche an. Der Al2O3-Stoffmengenanteil vergrößert sich um den Faktor vier. Im 
Gegensatz hierzu verringert sich der Anteil an Siliziumoxid und Natriumoxid um die Hälfte 
bzw. auch um einen Faktor von ungefähr vier. Dieses Ergebnis entspricht im Wesentlichen 
den Erwartungen an die Zusammensetzung der Schlackestruktur an der Oberfläche der 
Schmelze. So bilden Eisen- und Calciumoxid in der Schmelze nur kleine Struktureinheiten 
aus. Weiterhin weisen sie ein vergleichsweise hohes Verhältnis von Ionenradius zu Wertig-
keit auf, so dass entsprechend der in Kapitel 2.2 erwähnten Theorie von Dietzel [40] diese 
beiden Oxide an der Oberfläche angereichert werden. Diese Aussage gilt ebenso für 
Magnesiumoxid, welches die gleiche Wertigkeit wie Calciumoxid hat, jedoch einen 
kleineren Ionenradius aufweist. Somit ist es nicht verwunderlich, dass der Stoffmengen-
anteil von Magnesiumoxid an der Oberfläche ungefähr doppelt so hoch ist, wie der Anteil 
an Calciumoxid. Da Magnesiumoxid im Vergleich zu Calciumoxid eine höhere 
Oberflächenspannung aufweist, ist durch den hohen Anteil an Magnesiumoxid an der 
Oberfläche ebenfalls die Reihenfolge der in Abbildung 6.1 gezeigten Messreihen zu 
begründen. Aluminiumoxid wird an der Oberfläche angereichert, da zum einen das 
glasartige Netzwerk der Schlacke durch das in den Proben enthaltene Natriumoxid zerstört 
wird und sich somit kleinere Struktureinheiten ausbilden und zum anderen Aluminiumoxid 
sowohl in der Sechser-, als auch in der Viererkoordination nicht vollständig koordiniert 
sind, da die Bindungsenergie kleiner ist als die von Siliziumoxidstrukturen. Das 
Siliziumoxid hingegen wird an der Oberfläche abgereichert, da obwohl die 
Netzwerkstruktur durch Natriumoxid aufgelöst wird, sich stabile und zumeist vollständig 
koordinierte Strukturen, wie z. B. SiO4-Gruppen, ausbilden, welche nicht an der 
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Oberflächenbildung beteiligt werden. Weiterhin weist Siliziumoxid ebenso wie 
Natriumoxid ein vergleichsweise kleines Verhältnis zwischen Ionenradius und Wertigkeit 
auf, so dass diese Oxide an der Oberfläche von den stärkeren Kationen verdrängt werden. 
6.2 Erweitertes Ionenradiusmodell 
Da das gezeigte Modell die Oberflächenspannung nur über die Schlackezusammensetzung 
berechnet, sollte es mit dem sogenannten Assoziatenmodell erweitert werden. Bei diesem 
Modell wird davon ausgegangen, dass die einzelnen Komponenten in der Schlacke nicht 
nur als Einzeloxide existieren, sondern weiterhin komplexere Moleküle in der Schlacke 
vorhanden sind. Ursprünglich wurden diese Assoziate zur Berechnung von 
Phasendiagrammen eingeführt, da die reinen Oxide hier teilweise nicht ausreichend sind, 
um das komplette Phasendiagramm zu beschreiben. Die Assoziate sollten dabei so gewählt 
sein, dass sie die zur Berechnung des Phasendiagramms nötigen Bereiche abdecken und sie 
sollen nach Möglichkeit real existierenden Verbindungen entsprechen, da diese sich am 
besten aus den Oxiden bilden lassen [19, 88].  
Die Assoziatverteilung in einer großen Anzahl von Systemen lässt sich mit Hilfe von 
ChemSheet berechnen [89]. Dabei handelt es sich um ein Add-in für Microsoft Excel, 
welches zur Berechnung von thermodynamischen Daten, wie z. B. die Assoziaten-
verteilung oder die Gibbsexzessenergie, genutzt werden kann. Als Basis für die 
Berechnungen dient hierbei eine im Forschungszentrum Jülich GmbH in Zusammenarbeit 
mit GTT Technologies entwickelte thermodynamische Datenbank [182, 183, 184, 185, 186, 
187]. Somit stellt die Berechnung der Assoziatenverteilung in dem zu untersuchenden 
System den ersten Schritt dar. 
Als nächster Schritt erfolgt die Sammlung der benötigten Oberflächenspannungs- und 
Dichtedaten für die einzelnen Komponenten entsprechend der in Kapitel 2.5 gezeigten 
Gleichungen. Die Anzahl der Gleichungen ist nun um die Anzahl der berechneten 
Assoziate erhöht. Neben den Daten zur Dichte und Oberflächenspannung werden zur 
Berechnung die jeweiligen Ionenradien benötigt. Diese können zum einen aus den Daten 
von Shannon [149] entnommen werden oder müssen im Falle von komplexen Ionen, wie 
z. B. SiO4
4-
, (numerisch) berechnet werden. 
Aus den so ermittelten Daten muss nun das jeweils benötigte Gleichungssystem aufgestellt 
werden. Nachdem das Gleichungssystem aufgestellt ist, kann es numerisch gelöst werden. 
Sollte nicht sofort eine sinnvolle Lösung gefunden werden, so sind ggf. weitere 
Berechnungsbedingungen einzuführen. So müssen ggf. Assoziate, wie z. B. Na2O, welche 
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nur einen sehr kleinen, unter der Rechengenauigkeit liegenden Stoffmengenanteil am 
Gesamtsystem haben aus der Berechnung ausgeschlossen werden. Sollten sie dennoch bei 
der Berechnung berücksichtigt werden, so kann es dazu führen, dass diese Spezies einen 
sehr hohen Anteil an der Bestimmung der Oberflächenspannung haben. Daher ist es wichtig, 
dass stets die numerisch errechneten Ergebnisse auf Plausibilität geprüft werden. 
Abbildung 6.2 zeigt eine schematische Darstellung des Ablaufs der Berechnung.  
 
Im Weiteren wird die Anwendung des Modells anhand von zwei binären Systemen gezeigt. 
Als erstes wurde die Oberflächenspannung in dem System SiO2-Na2O berechnet. Im 
Rahmen dieser Arbeit werden die Ergebnisse für eine Temperatur von 1300 °C gezeigt. 
Zunächst wurde in dem System die Assoziatenverteilung mittels ChemSheet berechnet. 
Insgesamt konnten in dem System neben den beiden reinen Oxiden drei weitere Assoziate 
ermittelt werden, welche teilweise einen Stoffmengenanteil im System von über 90 mol-% 
haben. Die Verteilung der Assoziate für das Gesamtsystem ist in Abbildung 6.2 dargestellt. 
Bei der Berechnung der Assoziate fiel zunächst auf, dass die beiden Assoziate SiNa4O4 und 
SiNa2O3 einen Natriumoxidanteil von über 50 % bzw. genau 50 % haben. Ruft man sich 
die in Abbildung 4.2 und Abbildung 4.4 (Kapitel 4.1.2) gezeigten Messwerte zur 
Berechnung der 
Assoziate
Auswahl geeigneter 
Eingangsdaten
Nummerische 
Berechnung der 
Oberflächenspannung
Ergebnisse Erneute  
Berechnung 
Abbildung 6.2: Schematischer Ablauf der Modellberechnungen 
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Oberflächenspannung im System SiO2-Na2O in Erinnerung, so fällt auf, dass es insgesamt 
nur zwei Messwerte mit einem Na2O-Anteil von über 50 mol-% gibt. Da Natriumoxid stark 
hygroskopisch und bei hohen Temperaturen stark flüchtig ist, sind Messungen zur 
Bestimmung der Oberflächenspannung und der Dichte von Proben mit einem hohen 
Natriumoxidanteil nur schwer zu realisieren. Dies hat zur Folge, dass die 
Oberflächenspannung und auch die Dichte für die beiden Assoziate anhand der 
vorhandenen Messwerte extrapoliert werden müssen. Da die Oberflächenspannung in dem 
System vergleichsweise linear verläuft, konnten die Messwerte mit Hilfe einer Geraden 
extrapoliert werden. Bei einem nichtlinearen Verlauf der Oberflächenspannungswerte, wie 
er z.B. im in Kapitel 4.1.3 gezeigten System SiO2-K2O anzunehmen ist, ist eine exakte 
Extrapolation der Messwerte nicht immer möglich. Auf Grund der so ermittelten 
Regressionsgeraden ergaben sich für eine Temperatur von 1300 °C die in Tabelle 6.5 
aufgeführten Werte für die Oberflächenspannung und das molare Volumen der einzelnen 
Komponenten. Die Grundlage für die Berechnungen stellen wie bereits im zuvor 
berechneten System Daten aus der SciGlass-Datenbank [159]. 
 
 
Tabelle 6.5: Werte der Oberflächenspannung und der molaren Volumina bei 1300 °C 
 SiO2 Na2O SiNa4O4 SiNa2O3 Si2Na2O5 
 [mN/m] 274,81 317,66 303,38 296,24 289,09 
V [m3/mol] 2,69661·10-5 3,23405·10-5 8,45133·10-5 5,55438·10-5 8,30143·10-5 
Abbildung 6.3: Assoziatenverteilung im System SiO2-Na2O bei 1300 °C 
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Neben diesen Daten, wurden für die weitere Berechnung die Ionenradien der einzelnen 
Komponenten benötigt. Wie zuvor wurden für die beiden reinen Oxide die von Shannon 
ermittelten Ionenradien genutzt. Da sich in der Literatur keine Werte für die Ionenradien 
komplexer Ionen finden lassen, wurde erneut auf das bereits zuvor erwähnte Ionen-
radienverhältnis zwischen Si4+ und SiO4
4-
 von 0,5 zurückgegriffen [63, 160, 165]. Aus 
diesem Wert wurde mit Hilfe des Ionenradius von Si4+ der Ionenradius für SiO4
4-
 abgeleitet. 
Eine Übersicht der genutzten Ionenradien findet sich in Tabelle 6.6. 
Tabelle 6.6: Ionenradien der einzelnen Schlackekomponenten im System SiO2-Na2O 
 RKation [Å] RAnion [Å] RKation/RAnion 
SiO2 0,40 0,80 0,5000 
Na2O 0,99 1,44 0,6875 
Si2Na2O5 0,99 0,80 1,2375 
SiNa2O3 0,99 0,80 1,2375 
SiNa4O4 0,99 0,80 1,2375 
 
Anhand dieser Daten konnte im Weiteren das für die Berechnung der Oberflächenspannung 
benötigte Gleichungssystem aufgestellt werden und die Oberflächenspannung für die in 
Abbildung 6.4 gezeigten Messpunkte berechnet werden. Die Randbedingungen für die 
Berechnung entsprachen hierbei den bereits zuvor beschriebenen. 
 
Abbildung 6.4: Berechnete Oberflächenspannung im System SiO2-Na2O bei 1300 °C 
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Bei der Berechnung viel zunächst auf, dass insbesondere der Stoffmengenanteil von 
Natriumoxid aber auch teilweise die Stoffmengenanteile anderer Assoziate einen Wert von 
weit unter 10-5 aufwiesen. Diese extrem niedrigen Werte führten dazu, dass die 
numerischen Berechnungen der Oberflächenspannung zum einen nicht mehr konvergierten 
oder aber chemisch unplausible Ergebnisse ausgaben. Daher wurden im Folgenden für die 
Berechnungen alle Komponenten ausgeschlossen, welche einen Stoffmengenanteil 
unterhalb des gewählten Konvergenzkriteriums von 10-5 hatten. 
An den Ergebnissen kann man erkennen, dass sowohl das Originalmodell, als auch das 
Assoziatenmodell die Messwerte gut repräsentieren. Die mit dem Originalmodell 
berechneten Werte habe eine etwas größere Abweichung zu den Messwerten. Der Fehler 
beträgt hier ca. 4 %, wohingegen die aus dem Assoziatenmodell ermittelten Werte nahezu 
auf der Regressionskurve der Messwerte liegen. Der Fehler beträgt hier maximal 2 %. 
Insbesondere im Randbereich bei einem niedrigen SiO2-Anteil zeigt das Assoziatenmodell 
bessere Ergebnisse. 
Tabelle 6.7: Zusammensetzung der Oberfläche und des Probeninnerens im System SiO2-Na2O 
Assoziatenverteilung im Probeninneren 
Proben-Nr. χ SiO2 χ Na2O χ SiNa4O4 χ SiNa2O3 χ Si2Na2O5 
1 0,73432 1,22·10-9 0,00177 0,01107 0,25283 
2 0,34541 3,69·10-9 0,00465 0,02787 0,62207 
3 0,21798 7,78·10-9 0,00755 0,04036 0,73411 
4 0,10893 2,24·10-8 0,01494 0,06912 0,80701 
5 0,03434 8,50·10-8 0,03461 0,15183 0,77922 
6 0,00643 2,78·10-7 0,06696 0,32735 0,59926 
7 1,60·10-8 2,24·10-4 0,65405 0,32205 0,02368 
8 2,65·10-23 0,44487 0,55450 0,00063 4,23·10-8 
Assoziatenverteilung in der Oberflächenphase 
Proben-Nr. χ SiO2 χ Na2O χ SiNa4O4 χ SiNa2O3 χ Si2Na2O5 
1 0,75712 0 0,00136 0,00964 0,23188 
2 0,36739 0 0,00221 0,02542 0,60498 
3 0,23384 0 0,00622 0,03720 0,72274 
4 0,11789 0 0,01248 0,06444 0,80519 
5 0,03751 0 0,02937 0,14338 0,78974 
6 0,00710 0 0,05807 0,31433 0,62049 
7 0 0 0,63541 0,33696 0,02743 
8 0 0,41717 0,58013 0,00070 0 
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In Tabelle 6.6 sind die jeweiligen Stoffmengenanteile der einzelnen Assoziate im Inneren 
der Probe und in der Oberflächenphase aufgeführt. Im Gegensatz zu der zuvor berechneten 
Probengruppe erfolgt nur eine geringe An- oder Abreicherung der einzelnen Assoziate in 
der Oberflächenphase. Dieses Phänomen wird von Dietzel als „anomale Faktoren der 
Alkalien“ beschrieben. Das heißt, dass mit steigendem Anteil an Natriumoxid das feste 
SiO2-Netzwerk aufgebrochen wird und mehr und mehr SiO4-Tetraeder gebildet werden, 
welche sich neben dem Natriumoxid an der Oberfläche anreichern können. Somit bleibt die 
Zusammensetzung der beiden Phasen annähernd gleich [40]. Dieses Phänomen fällt 
ebenfalls auf, wenn man die Zusammensetzung der beiden Phasen im Originalmodell 
betrachtet. Dort stellt man eine leichte Anreicherung von bis zu 10 % SiO2 an der 
Oberfläche fest.  
Das zweite System, welches berechnet wurde, war das binäre System SiO2-Al2O3. In 
diesem System wurde bei einer Temperatur von 2200 °C nur Si2Al6O13 als einziges 
Assoziat neben den beiden Oxiden ermittelt. Die Verteilung der Assoziate ist in 
Abbildung 6.5 dargestellt. 
 
Als Grundlage für die Berechnung dienten wie bereits in den anderen Modellrechnungen 
extrapolierte Daten, welche anhand der in SciGlass vorhandenen Messdaten ermittelt 
wurden. Die Oberflächenspannung und das molare Volumen für Aluminium- und 
Siliziumoxid wurden anhand der in Tabelle 6.3 gezeigten Regressionskurven ermittelt. Für 
das Assoziat Si2Al6O13 ergab sich mittels linearer Extrapolation ein Wert für die 
Abbildung 6.5: Assoziatenverteilung im System SiO2-Al2O3 bei 2200 °C 
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Oberflächenspannung von 469,46 mN/m und für das molare Volumen ein Wert von 
16·10-5 m3/mol [9]. Dieser Wert wurde anhand der Dichte, welche mit der in Gleichung 6.1 
ermittelten Funktion extrapoliert werden konnte und der molaren Masse bestimmt.  
ρ = -841,1 
kg
m3
∙χ
SiO2
 + 2988,0 
kg
m3
 
(6.1) 
Neben den oben genannten Eingangsdaten wurden für die weitere Berechnung wiederum 
die jeweiligen, in Tabelle 6.8 gezeigten Ionenradien nach Shannon genutzt [149]. Das 
Ionenradiusverhältnis für Si2Al6O13 wurde wie bereits zuvor für das System SiO2-Na2O 
beschrieben, berechnet. 
Tabelle 6.8: Ionenradien der einzelnen Schlackekomponenten im System SiO2-Al2O3 
 RKation [Å] RAnion [Å] RKation/Ranion 
SiO2 0,400 0,800 0,5000 
Al2O3 0,535 1,440 0,3715 
Si2Al6O13 0,535 0,800 0,6688 
 
Mit Hilfe der zuvor genannten Eingangsdaten konnten die für die Berechnung der 
Oberflächenspannung benötigten Gleichungssysteme aufgestellt werden und diese 
nummerisch ermittelt werden. Die Randbedingungen hierzu waren wiederum die zuvor 
erwähnten.  
 
Abbildung 6.6: Berechnete Oberflächenspannung im System SiO2-Al2O3 bei 2200 °C 
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Insgesamt ergaben sich in diesem System für einen Zusammensetzungsbereich zwischen 
20 mol-% und 80 mol-% SiO2 und einer Temperatur von 2200 °C die in Abbildung 6.6 
gezeigten Werte für die Oberflächenspannung. Bei der Betrachtung der Ergebnisse fällt auf, 
dass die mit Hilfe des ursprünglichen „Tanaka-Modells“ ermittelten Oberflächen-
spannungswerte im Vergleich zu den Messwerten einen um ca. 10 % niedrigeren Wert 
aufweisen. Die mit Hilfe des Assoziaten-Modells ermittelten Werte entsprechen hingegen 
nahezu exakt den Messwerten, weisen jedoch im Gegensatz zum „Tanaka-Modell“ einen 
nur leicht gekrümmten Kurvenverlauf auf. Dies ist vermutlich auf die lineare Extrapolation 
des Oberflächenspannungswertes von Si2Al6O13 zurückzuführen. 
Betrachtet man die berechnete Zusammensetzung der Oberflächenphase (vgl. Tabelle 6.9) 
und vergleicht diese mit der ursprünglichen Zusammensetzung, so stellt man fest, dass sich 
in der mittels des „Tanaka-Modells“ berechneten Zusammensetzung der Oberfläche SiO2 
um jeweils ca. 20 mol-% im Vergleich zum Probeninneren anreicherte. Unter Einbeziehung 
der Assoziate reicherte sich SiO2 zwar ebenfalls an der Oberfläche an, jedoch sank dieser 
Anteil von anfangs 26 mol-% auf 5 mol-% mit steigendem Aluminiumoxidanteil an der 
Probe. Der Anteil an Si2Al6O13 folgte in etwa dem Verlauf der in Abbildung 6.5 gezeigten 
Kurve, jedoch war die Konzentration an der Oberfläche bei niedrigen Al2O3-Anteil an der 
Probe zunächst niedriger als im Inneren der Probe, mit steigenden Al2O3-Anteil reichert 
sich Si2Al6O13 dann an der Oberfläche an. 
Die starke Anreicherung von SiO2 an der Oberfläche, welche die Berechnung mittels des 
„Tanaka-Modells“ zeigten, ist vermutlich mathematisch begründet, da die Differenz der 
Oberflächenspannung der beiden Oxide vergleichsweise groß ist. Dies führt bei der 
Berechnung dazu, dass der Korrekturfaktor für die Oberflächenspannung der reinen Oxide, 
welcher durch den variablen Anteil des Oxids an der Oberfläche bestimmt wird, möglichst 
groß sein muss. Strukturell betrachtet, würde man eher eine leichte Anreicherung von 
Aluminiumoxid an der Oberfläche der Probe erwarten, da Aluminiumoxid in diesem Fall 
zwar als Netzwerkbildner mit in das SiO2-Netz eingebunden werden kann, jedoch die 
Bindungsenergien in den einzelnen Aluminiumstrukturen im Vergleich zu SiO2-Strukturen 
niedriger sind. Somit ist die Wahrscheinlichkeit für das Auftreten von unvollständig 
koordinierten Aluminiumoxidstrukturen, welche an der Oberfläche angereichert werden 
können, erhöht [40]. 
Durch die Einführung eines weiteren, aluminiumoxidreichen Assoziats wird in diesem 
System zum einen die Verlaufskurve der Oberflächenspannung mathematisch nach oben 
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gezogen und somit weiter in Richtung der Messpunkte verlagert. Zum anderen entspricht 
die Zusammensetzung in diesem Falle eher der theoretisch erwarteten Oberflächenstruktur. 
Tabelle 6.9: Zusammensetzung der Oberfläche und des Probeninneren im System SiO2-Al2O3 
Zusammensetzung im Probeninneren 
 Tanaka-Modell Assoziaten-Modell 
Nr. χ SiO2 χ Al2O3 χ SiO2 χ Al2O3 χ Si2Al6O13 
1 0,80 0,20 0,59 0,11 0,30 
2 0,60 0,40 0,36 0,37 0,27 
3 0,50 0,50 0,29 0,52 0,19 
4 0,40 0,60 0,22 0,65 0,13 
5 0,20 0,80 0,10 0,84 0,06 
Zusammensetzung der Oberflächenphase 
 Tanaka-Modell Assoziaten-Modell 
Nr. χ SiO2 χ Al2O3 χ SiO2 χ Al2O3 χ Al6Si2O13 
1 1,00 0,00 0,85 0,05 0,15 
2 0,81 0,19 0,59 0,21 0,20 
3 0,74 0,26 0,51 0,33 0,16 
4 0,66 0,34 0,42 0,45 0,14 
5 0,42 0,58 0,15 0,76 0,10 
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7 Diskussion der Modellansätze 
Im vorherigen Kapitel konnte gezeigt werden, dass die Modellierung der 
Oberflächenspannung mit der Hilfe von unterschiedlichen Modellen möglich ist. Zunächst 
wurde das von Tanaka et al. entwickelte Ionenradiusmodell genutzt, um ein 
vergleichsweise komplexes Schlackesystem mit insgesamt sechs oxidischen Komponenten 
und Eisen als oberflächenaktive Substanz zu berechnen. Die berechnete 
Oberflächenspannung entsprach hierbei in der Größenordnung den gemessenen Werten. 
Die beiden Regressionskurven der Messreihe mit Magnesiumoxid im Bereich von 
520 mN/m und der Messreihe mit dem Magnesium- und Calciumoxidgemisch bei ca. 
500 mN/m wurden vermutlich auf Grund einer breiteren Streuung der Messwerte mit zu 
hohen Werten berechnet. Dies zeigt auch ein Vergleich mit den in dieser Arbeit 
aufgenommenen Messwerten von Systemen mit einem ähnlichen Anteil an Erdalkalioxiden. 
Diese liegen in einem Bereich von durchschnittlich ca. 450 mN/m.  
Neben den Oberflächenspannungswerten konnte die Zusammensetzung der Oberfläche 
berechnet werden. Im Vergleich mit den theoretischen Annahmen von Dietzel zur 
Oberflächenstruktur von Glas- und Emailleschmelzen zeigte sich, dass diese mit den 
berechneten Werten gut korrelierten. So reicherten sich insbesondere die beiden 
Erdalkalioxide und Eisenoxid sowie Aluminiumoxid an der Oberfläche an. Die 
Anreicherung von Aluminiumoxid an der Oberfläche wird dabei vom Vorhandensein von 
Natriumoxid begünstigt, da dieses die Netzwerkstruktur der Schlacke stört. Dadurch 
werden kleinere Al2O3-Struktureinheiten frei, welche teilweise unvollständig koordiniert 
sind und somit an der Oberflächenbildung bevorzugt beteiligt sind. 
In einem nächsten Schritt wurde das Ionenradiusmodell mit Hilfe des Assoziatenmodells 
ergänzt. Dabei wurden zunächst mittels ChemSheet und einer thermodynamischen 
Datenbank die Assoziate in den Systemen SiO2-Na2O und SiO2-Al2O3 berechnet.  
Im System SiO2-Na2O konnte mit Hilfe beider Modelle die Oberflächenspannung mit einer 
Abweichung von unter 5 % zu den aus SciGlass entnommenen Messwerten berechnet 
werden. Die Genauigkeit der Berechnungen erhöhte sich mit der Einführung der Assoziate 
nochmals um ca. 2 %. Da die Differenz der Oberflächenspannugswerte von SiO2 auf der 
einen Seite und Na2O auf der anderen Seite bei einer Temperatur von 1300 °C nur ca. 
40 mN/m beträgt und der Verlauf der Oberflächenspannung in diesem System linear ist, 
sind die vergleichsweise guten Berechnungsergebnisse mathematisch erklärbar. Betrachtet 
man die einzelnen Gleichungen, welche zur Berechnung des Systems aufgestellt werden 
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genauer, so stellt man fest, dass die temperaturabhängige Oberflächenspannung der 
jeweiligen Komponente durch einen Korrekturterm, welcher von der Zusammensetzung 
der Oberfläche abhängig ist, so verändert wird, dass sich insgesamt ein sinnvoller Wert für 
die Oberflächenspannung des Gesamtsystems ergibt. Mathematisch gesehen stellt dies eine 
Art gewichteten Mittelwert dar. Dieser ist umso genauer, je dichter die jeweiligen Werte 
der Oberflächenspannung der Einzelkomponenten beieinander liegen. Durch die 
Einführung von Assoziaten als weitere Stützstellen für die Berechnung kann die 
Bestimmtheit des berechneten Oberflächenspannungswertes somit weiter erhöht werden. 
Dies zeigt sich insbesondere im System SiO2-Al2O3. In diesem System liegen die 
Oberflächenspannungswerte der reinen Oxide mit einer Differenz von ca. 200 mN/m 
wesentlich weiter auseinander, so dass die Korrekturfaktoren für die einzelnen 
Berechnungen wesentlich größer sein müssen. Dies führt bei der Berechnung mittels des 
ursprünglichen „Tanaka-Modells“ dazu, dass die errechneten Werte für die 
Oberflächenspannung ca. 10 % unterhalb der Messwerte liegen. Führt man nun Si2Al6O13 
als zusätzliche Stützstelle in die Berechnung ein, so verschiebt sich die Oberflächen-
spannungskurve in Richtung der Messwerte, so dass die Abweichungen nur noch minimal 
sind. 
Bei der Betrachtung der Oberflächenzusammensetzung in den beiden Systemen zeigte sich, 
dass durch die Einführung des Assoziatenmodells die Zusammensetzung gut mit den auf 
der Grundlage von Dietzels Arbeiten erwarteten Zusammensetzungen übereinstimmte [40]. 
Für eine exakte Beurteilung der Ergebnisse müssten jedoch weitere Untersuchungen über 
die Oberflächenstruktur von Glas- und Schlackeschmelzen durchgeführt werden. Solche 
Untersuchungen wurden bisher zumeist wie von Chappell und Stoddart mittels Auger-
elektronenspektroskopie [28] an Glasoberflächen durchgeführt.  
Insgesamt zeigte sich, dass die Einführung von Assoziaten als zusätzliche Stützstellen für 
die Modellierung sinnvoll ist und die Berechnungsergebnisse verbessert werden konnten. 
Dies gilt insbesondere für Schlackesysteme mit einer geringen Anzahl oxidischer 
Komponenten, wie man am Beispiel des Systems SiO2-Al2O3 gut sehen konnte. Anhand 
dieses Systems zeigten sich jedoch auch die Schwachstellen der Modelle. So bilden in allen 
Modellen die Oberflächenspannung der einzelnen Oxide, bzw. bei Nutzung des 
Assoziatenmodells zusätzlich die Oberflächenspannung der berechneten Assoziate die 
Grundlage der Berechnungen. In vielen Fällen existieren hierzu jedoch keine Messwerte. 
So musste die Oberflächenspannung für Natriumoxid anhand der existierenden Messdaten 
im binären System SiO2-Na2O extrapoliert werden. Im Falle von Natriumoxid ist dies 
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vergleichsweise einfach, da sich die Daten linear extrapolieren lassen. Versucht man jedoch 
die Oberflächenspannung von Natriumoxid aus dem binären System Na2O-P2O5 linear zu 
extrapolieren, so erhält man einen unrealistischen Wert für die Oberflächenspannung bei 
einer Temperatur von 1000 °C von 470,27 mN/m [159]. Weiterhin erschwert wird die 
Ermittlung der Basisdaten für die Modellierung durch die Temperaturabhängigkeit der 
Oberflächenspannung, da dies eine weitere Datenextrapolation und somit eine höhere 
Fehlerwahrscheinlichkeit zur Folge hat. Dies kann insbesondere bei Stoffen mit einem 
hohen Schmelzpunkt zu Problemen führen, da es in vielen dieser Systeme nur wenige 
Messpunkte bei einer geringen Anzahl von Temperaturen gibt. Beispiele hierfür sind die 
Systeme SiO2-MgO, in welchem es insgesamt fünf Messpunkte bei drei Temperaturen gibt, 
und Al2O3-MgO, in dem sich 14 Messwerte bei vier Temperaturen finden lassen [113, 159]. 
Da sich mit Nutzung des Assoziatenmodells die Anzahl der benötigten Eingangsdaten für 
die Oberflächenspannung weiter erhöht, kann es hier auf Grund der fehlenden Messwerte 
schnell zu Problemen kommen. So finden sich in den 28 möglichen binären Systemen 
insgesamt 15, in denen sich weder in der SciGlass-Datenbank, noch im Slag Atlas 
Messdaten finden lassen [113, 159]. Dies führt dazu, dass in diesem Falle, falls möglich 
die benötigten Daten anhand von ternären Systemen extrapoliert werden müssen. Als 
Beispiel für diese Problematik sei das quaternäre System SiO2-Al2O3-Na2O-K2O genannt. 
In diesem System finden sich in der Datenbank neben den vier Oxiden 15 weitere Assoziate 
[182, 183, 184, 185, 186, 187]. Die Berechnung der Oberflächenspannung für der einzelnen 
Assoziate gestaltet sich jedoch schwierig, da sich weder für die binären Systeme Al2O3-
K2O und Al2O3-Na2O noch für das ternäre System Al2O3-K2O-SiO2 Messdaten finden 
lassen [113]. Dies macht zurzeit eine zuverlässige Berechnung der Oberflächenspannung 
in diesem System unmöglich. Auf Grund der in Kapitel 4.1.3 beschriebenen Reaktion 
zwischen K2O und dem Graphitsubstrat, sowie auf Grund von Schmelztemperaturen 
oberhalb von 1500 °C konnten im ternären System keine erfolgreichen Messungen 
durchgeführt werden. Die zuvor beschriebene Problematik bei der Ermittlung der 
Oberflächenspannung für die einzelnen Assoziate gilt für die Ermittlung der Dichte, welche 
für die Berechnung des in die Gleichungen einfließenden molaren Volumens benötigt wird, 
äquivalent. Der Umfang der vorhandenen Datenbasis für die Dichte oxidischer Systeme 
entspricht in etwa dem der Oberflächenspannung. 
Somit kann man zusammenfassend sagen, dass die Kombination des Assoziatenmodells 
mit dem bereits existierenden Ionenradiusmodell, wie auch bereits bei der Modellierung 
der Viskosität von Kohleschlacken [119, 179] zu einer Verbesserung der Ergebnisse führt. 
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Da jedoch die vorhandene Datenbasis zur Oberflächenspannung und Dichte von 
Schlackesystemen wesentlich geringer ist als im Falle der Viskosität, sind oftmals 
Extrapolationen vorhandener Messwerte nötig. Dies führt zu einer erheblichen Steigerung 
des Berechnungsaufwands. Daher ist im Einzelfall abzuwägen, ob die erhöhte Genauigkeit 
benötigt ist, da insgesamt die mögliche Bandbreite der Oberflächenspannung wesentlich 
geringer ist als z. B. die Bandbreite der Viskosität und die Auswirkungen einer leicht 
fehlerhaft berechneten Oberflächenspannung in den in Kapitel 2.1.2 gezeigten CFD-
Modellen vergleichsweise gering sind.  
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8 Ausblick 
Insgesamt konnten im Rahmen dieser und vorhergehender Arbeiten viele Lücken im 
Bereich der Oberflächenspannung von Schlackesystemen geschlossen werden. So wurden 
die Einflüsse einzelner Komponenten der Schlacke, wie z. B. Eisenoxid, die Erdalkalioxide 
oder Phosphorpentoxid auf die Oberflächenspannung erfolgreich untersucht. Insbesondere 
im Bereich der oberflächenaktiven Substanzen, wie z. B. Schwefel, bleiben jedoch noch 
Fragen offen. Dabei sollte der Schwefel möglichst so in die Schlacke eingebunden werden, 
dass eine chemische Reaktion, wie sie in Kapitel 4.1.11 dargestellt ist, nicht stattfinden 
kann. Hierzu kann der Schwefel in der Form von Calciumsulfid in die Probe eingebunden 
werden oder es wird zuvor eine schwefelhaltige Glasprobe hergestellt und zur Bestimmung 
des exakten Schwefelgehalts vor der Messung chemisch analysiert. 
Weiterhin haben die Messungen gezeigt, dass sich häufig Unterschiede im Schmelzpunkt 
der Proben ergeben. Insbesondere während der Vergleichsuntersuchungen zwischen realen 
und synthetischen Schlackesystemen zeigte sich, dass auf der einen Seite die synthetischen 
Systeme wesentlich früher als die untersuchten Aschesysteme aufschmolzen, wohingegen 
auf der anderen Seite die synthetischen Systeme einen wesentlich höheren Schmelzpunkt 
aufwiesen als bereits zuvor aufgeschmolzene Vergaserschlacken. Daher sind 
weitergehende Untersuchungen zum Ascheschmelzverhalten, sowie zum 
Erstarrungsverhalten von Interesse. Für Untersuchungen zum Ascheschmelzverhalten kann 
weiterhin das im Rahmen dieser Arbeit genutzte Erhitzungsmikroskop verwendet werden. 
Um ggf. die einzelnen in der DIN 51730 [35] genannten Aufschmelzschritte genau zu 
determinieren, ist hier über den Einsatz einer geeigneten Bilderkennungssoftware, welche 
z. B. mittels LabView oder Matlab realisiert werden kann, nachzudenken. 
Weiterhin von Interesse ist die Auswirkung der Atmosphäre, sowohl auf die 
Oberflächenspannung, als auch auf das Schmelzverhalten der Schlacke. Dieser Einfluss 
wurde in der Literatur bisher nur sporadisch beleuchtet und ist teilweise widersprüchlich 
[173, 22, 40]. In Anbetracht der Zusammensetzung einer Vergaseratmosphäre ist es zum 
einen interessant die Auswirkungen von Wasserdampf auf die Oberflächenspannung zu 
beleuchten und zum anderen den Einfluss einer H2S-reichen Atmosphäre näher zu 
determinieren. In der Literatur lassen sich hierzu nur wenige Messwerte im System binären 
SiO2-Na2O finden [113, 159]. Für die Arbeiten mit einer schwefelhaltigen Atmosphäre 
eignet sich der in dieser Arbeit genutzte Druckofen, da er gasdicht ist und somit den 
Sicherheitsanforderungen im Umgang mit schwefelhaltigen Atmosphären entspricht. Für 
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Messungen in einer wasserreichen Atmosphäre ist dieser nicht geeignet, da der Ofenraum 
nicht vollständig gegenüber dem äußeren Druckbehälter abgedichtet ist, so dass die Gefahr 
besteht, dass sich an den kühlen Stellen Wasser niederschlägt und das SiC-Heizelement 
beschädigt. Daher wurde ein weiteres Erhitzungsmikroskop so umgebaut, dass nun auch 
dort reproduzierbare Messungen zur Bestimmung der Oberflächenspannung und des 
Ascheschmelzverhaltens durchgeführt werden können. Weiterhin wurde es mit einer auf 
Abbildung 8.1 zu erkennenden Feuchtigkeitsdosierung ausgestattet. Da der Ofen jedoch 
nicht vollständig gasdicht ist, können mit diesem Aufbau keine gesundheitsschädlichen 
Atmosphären genutzt werden. 
 
Neben den Untersuchungen zum Ascheschmelzverhalten können weiterhin genauere 
Kenntnisse über die Molekularstruktur der Schlacken zum besseren Verständnis der 
Schlackeeigenschaften, wie der Oberflächenspannung oder der Viskosität, beitragen. Zur 
Bestimmung der Schlackestruktur können zum einen analytische Verfahren, wie 
spektroskopische Verfahren, DTA-Messungen oder auch Hochtemperaturröntgen-
messungen genutzt werden. Zum anderen bieten hier molekulardynamische Simulationen, 
Abbildung 8.1: Versuchsaufbau zur Bestimmung der Oberflächenspannung unter H2O-haltigen 
                              Atmosphären 
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wie sie zum Teil im Bereich der Geowissenschaften genutzt werden, eine gute Möglichkeit, 
genauere Kenntnisse über die Struktur von Schlacken mit einem hohen Schmelzpunkt oder 
einem hohen Anteil flüchtiger Substanzen zu erlangen [56, 17]. Weiterhin bieten solche 
Simulationen den Vorteil, dass auch hohe Drücke, wie sie im Vergaser auftreten, simuliert 
werden können. Der Nachteil ist jedoch, dass es bisher nur möglich ist, wenige tausend 
Atome zu simulieren und dass zwingend ein Hochleistungsrechner zur Verfügung stehen 
muss. 
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9 Zusammenfassung 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde schwerpunktmäßig die Oberflächenspannung von 
synthetischen Schlackesystemen mittels der sogenannten „Sessile Drop Method“ ermittelt. 
Dazu wurde eine in Zylinderform gepresste Probe in einem Hochtemperaturofen auf einem 
Graphitsubstrat bei einer Temperatur bis ca. 1500 °C aufgeschmolzen. Während der 
Messung wurden nach dem Erreichen des schmelzflüssigen Zustands Bilder von der Probe 
aufgenommen. Aus diesen Bildern konnte anschließend die Oberflächenspannung mittels 
einer Software ermittelt werden. Da es bei vorhergehenden Versuchen häufig zu einer 
Verschiebung der Substratoberfläche um die Rotationsachse kam, was zu Fehlern bei der 
Bildauswertung führte, wurde zunächst die Probe auf einer Keramikunterfläche, welche 
besser als das Graphitsubstrat ausgerichtet werden konnte, positioniert. Somit konnten 
systematische Fehler bei der Messung erheblich minimiert werden. 
Insgesamt konnte im Rahmen dieser Arbeit die Oberflächenspannung von elf synthetischen 
Schlackesystemen mit zusammen 40 unterschiedlichen Zusammensetzungen bestimmt 
werden. Aus diesen Messwerten konnten Rückschlüsse auf den Einfluss einzelner 
Schlackekomponenten auf die Oberflächenspannung des Gesamtsystems gezogen werden. 
So zeigte sich, dass insbesondere die Alkalioxide, sowie Phosphopentoxid die 
Oberflächenspannung des Gesamtsystems und im Vergleich mit einer reinen 
Silikatschmelze verringern können. In diesen Systemen konnte die Oberflächenspannung 
in einem Bereich zwischen 200 mN/m und 300 mN/m ermittelt werden. Wohingegen die 
Erdalkalioxide sowie Aluminiumoxid die Oberflächenspannung vergleichsweise stark 
erhöhen können. So konnten die höchsten Oberflächenspannungswerte im System Al2O3-
CaO mit einem Bereich von ca. 790 mN/m bis 750 mN/m gemessen werden. Im Bereich 
der aluminiumoxid- und erdalkalioxidreichen ternären und quaternären Systeme wurde die 
Oberflächenspannung in einem Bereich zwischen 500 mN/m und 550 mN/m gemessen.  
Das Stoffmengenverhältnis der einzelnen Erdalkalioxide sowie Aluminiumoxid zueinander 
hatte einen vergleichsweise geringen Einfluss auf die Oberflächenspannung.  
Im Gegensatz zu vorhergegangenen Untersuchungen an realen Schlackesystemen ergab 
sich aus den Messungen eine nur geringe Temperaturabhängigkeit der 
Oberflächenspannung. Dies wird auch in der Literatur bestätigt. Somit kann davon 
ausgegangen werden, dass größere temperaturbedingte Gradienten der Ober-
flächenspannung in der Regel mit einer Veränderung der Probenzusammensetzung 
einhergehen. 
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Neben den rein synthetischen Systemen wurden insgesamt sechs reale Asche- und 
Schlackesysteme untersucht. Dabei handelte es sich um drei Aschen deutscher Steinkohlen 
und um drei Schlacken aus einem realen Flugstromvergaser. Diese Proben wurden 
chemisch analysiert synthetisch nachgebildet. Anschließend wurden die Messergebnisse 
miteinander verglichen. Insgesamt zeigten alle Messungen eine gute Übereinstimmung der 
Oberflächenspannungswerte zwischen den jeweiligen realen und synthetischen Systemen. 
Die Gesamtauswertung der Messwerte zeigte, dass die Oberflächenspannung aller Proben, 
trotz teilweise stark unterschiedlicher Zusammensetzung in einem kleinen Bereich 
zwischen ca. 350 mN/m und 425 mN/m lag, wobei die weitaus größte Anzahl der 
Messwerte in einem Bereich zwischen 375 mN/m und 400 mN/m zu finden war. 
Als Ergänzung zur Messung der Oberflächenspannung wurden verschiedene Modelle zur 
Berechnung der Oberflächenspannung von Schlackesystemen vorgestellt und angewendet. 
Zunächst konnte gezeigt werden, dass das bereits existierende Ionenradiusmodell sich 
eignet, um die Oberflächenspannung in komplexen Schlackesystemen zuverlässig zu 
berechnen. Die Abweichung zu den Messwerten betrug hierbei ca. 5 % bis 10 %. 
Anschließend konnte gezeigt werden, dass dieses Modell mit dem sogenannten 
Assoziatenmodell, welches bereits bei der Modellierung von Schlackeviskositäten sehr 
gute Ergebnisse gezeigt hat, erweitert werden kann. Beispielhaft wurden hier 
Oberflächenspannungen in den binären Systemen SiO2-Na2O sowie SiO2-Al2O3 berechnet. 
Die Abweichungen zu den dem Modell zu Grunde liegenden Messwerten betrugen nur 
noch ca. 2 % bis 5 %.  
Bei der Ermittlung der Eingangsdaten für die Modellierung fiel jedoch auf, dass sowohl für 
Oberflächenspannungs- und Dichtewerte der reinen Oxide als auch für die der Assoziate 
keine Daten zur Verfügung stehen, so dass die entsprechenden Daten extrapoliert werden 
mussten. Dies führt dazu, dass die Berechnungen insgesamt komplexer, fehleranfälliger 
und zeitaufwendiger werden. Dies gilt insbesondere für Systeme mit einer hohen Anzahl 
von Assoziaten. 
Zusammenfassend kann man daher sagen, dass die Modellierung der Oberflächenspannung 
mit Hilfe des kombinierten Assoziaten- und Ionenradiusmodells möglich ist und zu einer 
Verbesserung der Rechenergebnisse führt. Jedoch ist es stets im Einzelfall abzuwägen, ob 
der erhöhte Aufwand zur Berechnung der Oberflächenspannung mit dem erhöhten Nutzen 
korreliert. Insbesondere wenn man bedenkt, dass die Auswirkungen die eine Veränderung 
der Oberflächenspannung und die damit verbundene Änderung der Weberzahl auf ein 
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CFD-Modell nicht so stark sind [190] und die Oberflächenspannung von Kohleschlacken 
allgemein eine vergleichsweise geringe Bandbreite aufweist.     
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
132 
 
 
 
 
 
133 
 
Literaturverzeichnis 
 
[1]  A. Abad, J. Adánez, F. García-Labiano, L. F. de Diego und P. Gayán, „Modeling 
of the Chemical-Looping Combustion of Methane using a Cu-based Oxygen 
Carrier,“ Energy Procedia 1 , p. 391–398, 2009.  
[2]  N. Abani und A. F. Ghoniem, „Large eddy simulations of coal gasification in an 
entrained flow gasifier,“ Fuel, 104, p. 664–680, 2013.  
[3]  „Abschlusserklärung G7-Gipfel 7.-8. Juni 2015,“ Schloss Elmau, Bayern, 2015.  
[4]  A. Adachi, K. Ogino und H. Toritani, „On the surface tenstion of the molten 
silicates,“ Technology Reports of the Osaka University, Volume 10 Nr. 379, Nr. 
149-156, 1960.  
[5]  A. W. Adamson und A. P. Gast, Physical Chemistry of Surfaces, 6th Edition, New 
York, Chichester, Weinheim, Brisbane, Singapore, Toronto: John Wiley & Sons, 
Inc, 1997.  
[6]  S. Akhtar und M. Cable, „Some effects of atmosphere and minor constituents on 
the surface tension of glass melts,“ Glass Technology, 9 Nr.5, p. 145–153, 1968.  
[7]  I. A. Aksay, C. E. Hoge und J. A. Pask, „Wetting under chemical equilibrium and 
nonequilibrium conditions,“ The Journal of Physical Chemistry, Volume 78 No. 
12, pp. 1178-1183, 1974.  
[8]  J. M. Alvarez, A. Amirfazli und A. W. Neumann, „Automation of the 
axisymmetric drop shape analysis-diameter for contact angle 
measurements,“ Colloids and Surfaces A: Physicochemical and Engineering 
Aspects 156, p. 163–176, 1999.  
[9]  Y. S. Anisimov, E. F. Grits und B. S. Mitin, „Surface tension and density of the 
melts Al2O3-SiO2 and Al2O3-Cr2O3. (auf Russisch),“ Neorganicheskie Materialy, 
13 Nr. 8, p. 1444–1446, 1977.  
[10]  A. A. Appen, Nekotorye Obshchie Zakonomernosti Izmeneniya Svoistv 
Silikatnykh Stekol v Zavisimosti ot Ikh Sostava, Leningrad: Dissertation, 1952.  
[11]  A. A. Appen, „Surface tension of molten sodium and lead glasses (in 
Russian),“ Optiko-Mekhanicheskaya Promyshlennost, Nr. 3, pp. 7-12, 1936.  
[12]  A. A. Appen, K. A. Shishov und S. S. Kayalova, „Dependence of surface tension 
of multi-component silicate melts on their composition (auf Russisch).,“ Zhurnal 
Fizicheskoi Khimii, 26 Nr. 8, p. 1131–1138, 1952.  
[13]  A. Appen und R. Bresker, „Dependince of dielectric permittivity and loss angle of 
silicate glasses on their composition (in Russian),“ Zhurnal Tekhnicheskoi Fiziki, 
Volume 22 Nr. 6, pp. 946-954., 1952.  
134 
 
[14]  C. W. Bale, P. Chartrand, S. A. Degterov, G. Eriksson, K. Hack, R. Ben Mahfoud, 
J. Melancon, A. D. Pelton und S. Petersen, „FactSage Thermochemical Software 
and Databases,“ Calphad, 26 Nr. 2, p. 189–228, 2002.  
[15]  F. Bashforth und J. C. Adams, An attempt to test the theories of capillary action by 
comparing the theoretical and measured forms of drops of fluids, Cambridge: 
Cambridge University Press, 1883.  
[16]  P. Basu und P. Kaushal, „Modeling of Pyrolysis and Gasification of Biomass in 
Fluidized Beds: A Review,“ Chemical Product and Process Modeling, Band 4, 
Heft 1, pp. 1934-2659, 2009.  
[17]  M. Bauchy, B. Guillot, M. Micoulaut und N. Sator, „Viscosity and viscosity 
anomalies of model silicates and magmas: A numerical Investigation,“ Chemical 
Geology, 346, p. 47–56, 2013.  
[18]  B. A. Bell, B. F. Towler und M. Fan, Coal Gasification and its Applications, 
Amsterdam, Boston, Heidelberg: William Andrew (Imprint of Elsevier), 2011.  
[19]  T. M. Besmann und K. E. Spear, „Thermochemical modeling of oxide 
glasses,“ Thermochemical Modeling of Oxide Glasses, 85 Nr. 12, p. 2887–2894, 
2002.  
[20]  H. Bloom und B. W. Burrows, „Surface properties of molten mixtures of sodium 
fluoride, aluminium fluoride, and alumina,“ in Proceedings First Australian 
Conference Electrochemistry , Sydney, 1965.  
[21]  A. Bondi, „The spreading of liquid metals on solid surfaces, surface chemistry of 
highenergy surfaces,“ Chemical Reviews, Volume 52 Issue 2, p. 417–458, 1953.  
[22]  R. E. Boni und G. Derge, „Surface structure of nonoxidizing slags containing 
sulphur,“ The Journal of The Minerals, Metals & Materials Society, Nr. 8, p. 59–
64, 1956.  
[23]  O. Botvinkin, „Technique of determination of the surface tension of molten glasses 
(in Russian),“ Noveishie Raboty po Fiziko-Khimii Stekla, Moskva, Nr. 38-43, 
1936.  
[24]  E. A. Brandes und G. B. Brook, Smithells Metal Reference Book, London: 
Butterworth-Heinemann Ltd., 1992.  
[25]  J. A. V. Butler, „The Thermodynamics of the Surfaces of Solutions,“ Proceedings 
of the Royal Society of London. Series A, Volume 135 Issue 827, pp. 348-375, 
1932.  
[26]  H.-J. Butt, K. Graf und M. Kappl, Physics and Chemistry of Interfaces, WILEY-
VCH GmbH & Co. KGaA: Weinheim, 2003.  
135 
 
[27]  J. Canny, „A Computational Approach to Edge Detection,“ IEEE Transactions on 
Pattern Analysis and Machine Intelligence, PAMI-8; Nr. 6, pp. 679 - 698, 1986.  
[28]  R. A. Chappell, C. T. H. Stoddart, „The determination of surface composition 
profiles in glass by Auger electron spectroscopy and ion etching,“ Journal of 
Material Science, 12, p. 2001–2010, 1977.  
[29]  C. Chen, T. Miyoshi, H. Kamiya, M. Horio und T. Kojima, „On the scaling-up of a 
two stage air blown entrained flow coal gasifier,“ Canadian Journal of Chemical 
Engineering, 77, pp. 745-750, 1999.  
[30]  P. Cheng, Automation of axisymmetric drop shape analysis using digital image 
processing, Toronto: University of Toronto, Diss., 1990.  
[31]  P. Cheng und A. W. Neumann, „Computational evaluation of axisymmetric drop 
shape analysis-profile (ADSA-P),“ Colloids and Surfaces 62, p. 297–305, 1992.  
[32]  P. Cheng, D. Li, L. Boruvka, Y. Rotenberg und A. W. Neumann, „Automation of 
Axisymmetric Drop Shape Analysis for Measurements of Interfacial Tensions and 
Contact Angles,“ Colloids and Surfaces 43, p. 151–167, 1990.  
[33]  J. A. Clements, „Surface Tension of Lung Extracts,“ Experimental Biology and 
Medicine, Volume 95 Nr. 1, pp. 170-172, 1957.  
[34]  K. Damen, M. van Troost, A. Faaij und W. Turkenburg, „A comparison of 
electricity and hydrogen production systems with CO2 capture and storage. Part A: 
Review and selection of promising conversion and capture 
technologies,“ Progress in Energy and Combustion Science 32, p. 215–246, 2006.  
[35]  Deutsches Institut für Normung e. V., Prüfung fester Brennstoffe - Bestimmung 
des Asche-Schmelzverhaltens (DIN 51730:2007-09), Beuth Verlag GmbH, 2007.  
[36]  Deutsches Institut für Normung e. V., Prüfung fester Brennstoffe - Bestimmung 
des Aschegehalts, Berlin: Beuth Verlag, Juli 1997.  
[37]  A. Dietzel, „Die Kationenfeldstärken und ihre Beziehungen zu 
Entglasungsvorgängen, zur Verbindungsbildung und zu den Schmelzpunkten von 
Silikaten,“ Zeitschrift für Elektrochemie, 48, pp. 9-23, 1942.  
[38]  A. Dietzel, „Glasstruktur und Glaseigenschaften,“ Glastechnischer Bericht 22, pp. 
41-50; 81-86; 212-224, 1948.  
[39]  A. Dietzel, „Practical importance and calculation of surface tension in glasses, 
glazes and enamels,“ Sprechsaal, 75, p. 82–85, 1942.  
[40]  A. Dietzel, „Zusammenhänge zwischen Oberflächenspannung und Struktur von 
Glasschmelzen,“ Kolloid Zeitschrift, 100 Nr. 3, pp. 368-380, 1942.  
136 
 
[41]  R. O. Duda und P. E. Hart, Pattern classification and scene analysis, New York: 
John Wiley & Sons, 1973.  
[42]  I. Egry, „Noncontact Thermophysical Property Measurements of Metallic Melts 
under Microgravity,“ Advances in Materials Research Volume 11: High-
Temperature Measurements of Materials, pp. 131-147, 2009.  
[43]  I. Egry, G. Lohöfer und S. und Sauerland, „Thermophysical Properties of Liquid 
Metals by non contact measurement Techniques,“ Int. Journal of Thermophysics 
14, pp. 573-584, 1993.  
[44]  V. P. Elyutin, B. S. Mitin und Y. S. Anisimov, „Surface tension and density of 
melts Al2O3-MgO and Al2O3-CaO (auf Russisch),“ Izv. Vyssh. Uchebn. Zaved. 
Tsvetn. Metall., 17 Nr. 4, p. 42–44, 1974.  
[45]  E. V. Ermolaeva, „Properties of some ternary melts forming in alumino-silicate 
refractory masses at their firing (auf Russisch),“ Ogneupory, Nr. 4, pp. 162-171, 
1951.  
[46]  E. V. Ermolaeva, „Relationship between surface tension, viscosity, and density of 
some ternary melts of refractory oxides,“ Ogneupory, Nr. 20, p. 221, 1955.  
[47]  G. S. Ershov und E. A. Popova, „Kinetics of silica dissolution in oxide melts (auf 
Russisch),“ Zhurnal Neorganicheskoi Khimii, 9 Nr. 3, p. 654–659, 1964.  
[48]  N. Eustathopoulos, M. G. Nicholas und B. Drevet, Wettability at High 
Temperatures, Kidlington, Oxford: Elsevier Science Ltd., 1999.  
[49]  V. Ezikov und S. K. Chuchmarev, Plotnost i Poverkhnostnoe Natyazhenie v 
Sistemakh Na2O-SiO2 i Na2O-B2O3 pri Temperature 1100°C, Moscow: Deposited 
in VINITI, No.4357-72 Dep., 1972.  
[50]  „FactSage – Interactive Programs for Computational Thermochemistry,“ GTT-
Technologies, [Online]. Available: gtt.mch.rwth-aachen.de/gtt-web/factsage. 
[51]  S. K. Falcone, Ash and Slag Characterization – Final Report for the Period Ending 
March 31, 1986, Grand Forks, North Dakota, USA, Juni 1986: DOE/FE/60181-
2092; DE-FC21-83FE60181.  
[52]  S. K. Falcone, Ash and slag characterization – Gasification, Grand Forks, North 
Dakota, USA, Juni 1986: DOE/FE/60181-200; DE-FC21-83FE60181.  
[53]  A. Frohn und N. Roth, Dynamics of Droplets, Berlin, Heidelberg: Springer Verlag, 
2000.  
[54]  Gasification Technologies Council, „World Gasification Database,“ 2015. 
[Online]. Available: http://www.gasification.org/. [Zugriff am 25 04 2015]. 
137 
 
[55]  K. F. Gauss, Principa Generalia Theoretiae Figurae Fluidorum in Statu Aequilibrii, 
Göttingen: Sumtibus Dieterichianis, 1830.  
[56]  B. R. Gel'chinskii, D. K. Belashchenko, E. V. Dul'dina und E. P. Lozovskii, 
„Computer model for a multicomponent slag-forming mixture melt: Relation 
between its atomic structure and physicochemical properties,“ Russian Metallurgy 
(Metally), Volume 2011 No. 2 , pp. 148-152, 2011.  
[57]  K. Ghanbari-Ahari, M. Askari und A. Cameron, „The surface tension of some 
sodium borosilicate glasses,“ Physics and Chemistry of Glasses, Volume 32 Nr. 2, 
pp. 72-76, 1991.  
[58]  J. Gibbins und H. Chalmers, „Carbon capture and storage,“ Energy Policy 36, p. 
4317–4322, 2008.  
[59]  J. W. Gibbs, Scientific Papers, Volume I. Thermodynamics, London, New York, 
Bombay: Longmans, Green, and CO., 1906.  
[60]  H. H. Goldstine, A History of Numerical Analysis from the 16th through the 19th 
Century, New York, Heidelberg, Berlin: Springer-Verlag, 1977.  
[61]  K. Gunji und T. Dan, „Surface tension of the molten calcium oxide-silicon dioxide 
binary and calcium oxide-silicon dioxide-aluminum(III) oxide ternary 
systems,“ Transactions of the Iron and Steel Institute of Japan, 14, p. 162, 1974.  
[62]  M. Hanao, M. Kawamoto, T. Tanaka und M. Nakamoto, „Evaluation of Viscosity 
of Mold Flux by Using Neural Network Computation,“ ISIJ International, Volume 
46 No. 3 , pp. 346-351, 2006.  
[63]  M. Hanao, T. Tanaka, M. Kawamoto und K. Takatani, „Evaluation of Surface 
Tension of Molten Slag in Multi-component Systems,“ ISIJ International, Volume 
47 No. 7, p. 935–939, 2007.  
[64]  F. Hannemann, M. Schingnitz, J. Lamp und B. Wu, „Applications of Siemens fuel 
gasification technology for different types of coal,“ in 25th Annual International 
Pittsburgh Coal Conference, Pittsburgh, 2008.  
[65]  F. K. Hansen, „Surface Tension by Image Analysis: Fast and Automatic 
Measurements of Pendant and Sessile Drops and Bubbles,“ Journal of Colloid and 
Interface Science, 160 , p. 209–217, 1993.  
[66]  S. Hartland und R. W. Hartley, Axisymmetric Fluid-Liquid Interfaces, 
Amsterdam, Oxford, New York: Elsevier Scientific Publishing Company, 1976.  
[67]  C. Higman und M. van der Burgt, Gasification, 2. Auflage, Amsterdam, Oxford, 
New York: Gulf Professional Publishing/Elsevier, 2008.  
[68]  M. Hoorfar, Development of a third generation of axisymmetric drop shape 
analysis (ADSA), Toronto: University of Toronto, Diss., 2006.  
138 
 
[69]  M. Hoorfar und A. W. Neumann, „Axisymmetric Drop Shape Analysis (ADSA) 
for the Determination of Surface Tension and Contact Angle,“ The Journal of 
Adhesion 80, p. 727–743, 2004.  
[70]  M. Hoorfar und A. W. Neumann, „Recent Progress in Axissymmetric Drop Shape 
Analysis (ADSA),“ Advances inColloid and Interface Science 121, pp. 25-49, 
2006.  
[71]  A. Horstenkmp, Untersuchung zu Einfluß von Eisen auf die Oberflächenspannung 
von Kohleschlacken unter Vergasungsbedingungen, Duisburg: Universität 
Duisburg-Essen - Institut für Energie- und Umweltverfahrenstechnik, 2011.  
[72]  M. Hsiao, S. Lichter und L. Quintero, „The critical Weber number for vortex and 
jet formation for drops impinging on a liquid pool,“ Physics of Fluids, 31, pp. 
3560-3562, 1988.  
[73]  N. Ikemiya, J. Umemoto, S. Hara und K. Ogino, „Surface Tensions and Densities 
of Molten Al2O3, Ti2O3, V2O5 and Nb2O5,“ ISIJ International, Volume 33 Nr. 1, 
pp. 156-165, 1993.  
[74]  M. Imaoka, H. Hasegawa, Y. Hamaguchi und Y. Kurotaki, „Chemical composition 
and tensile strengthof glasses in the B2O3-PbO and B2O3-SiO2-Na2O systems,“ 日
本セラミックス協会, Journal Ceramic Society Japan,Volume 79 Nr. 5, pp. 164-
172, 1971.  
[75]  International Energy Agency, World Energy Outlook 2014, Paris: OECD/IEA, 
2014.  
[76]  W. E. Jackson, J. Mustre de Leon, G. E. Brown Jr., G. A. Waychunas, S. D. 
Conradson und J. -M. Combes, „High-Temperature XAS Study of Fe2SiO4 Liquid: 
Reduced Coordination of Ferrous Iron,“ Science, Volume 262 No. 5131, pp. 229-
233, 1993.  
[77]  I. Jimbo und A. W. Cramb, „Computer Aided Interfacial Measurements,“ ISIJ 
International, 32 Nr. 1, p. 26–35, 1992.  
[78]  I.-H. Jung, S. A. Decterov und A. D. Pelton, „Critical thermodynamic evaluation 
and optimization of the MgO-Al2O3 system,“ Journal of Phase Equilibria and 
Diffusion, 25, pp. 329-345, 2004.  
[79]  A. Kalantarian, R. David und A. W. Neumann, „Methodology for High Accuracy 
Contact Angle Measurement,“ Langmuir 25, Nr. 24, p. 14146–14154, 2009.  
[80]  A. Kalantarian, R. David, J. Chen und A. W. Neumann, „Simultaneous 
Measurement of Contact Angle and Surface Tension Using Axisymmetric Drop-
Shape Analysis-No Apex (ADSA-NA),“ Langmuir 27, Nr. 7, p. 3485–3495, 2011.  
139 
 
[81]  M. Kanniche und C. Bouallou, „CO2 capture study in advanced integrated 
gasification combined cycle,“ Applied Thermal Engineering 27 , p. 2693–2702, 
2007.  
[82]  S. S. Kayalova, Issledovanie Poverkhnostnogo Natyazheniya Silikatnykh 
Rasplavov, Leningrad: Dissertation, 1963.  
[83]  T. B. King, „Anomalies in Surface Tension of Silicates,“ in The Physical 
Chemistry of Melts, a symposium, The Institution of Mining and Metallurgy, 
London, 1953.  
[84]  T. B. King, „The Surface Tension and Structure of Silicate Slags,“ Journal of the 
Society of Glass Technology, Volume 35 Nr. 166, pp. 241-259, 1951.  
[85]  W. D. Kingery, „Surface Tension of some liquid oxides and their temperature 
coefficient,“ Journal of the American Ceramic Society, Volume 42 Nr. 1, pp. 6-10, 
1959.  
[86]  K.-D. Klemmer, „The Siemens gasification process and its application to the 
Chinese Market,“ in Gasification Technologies Council 2006 (Annual 
Conference), Washington, D.C., 2006.  
[87]  D. Kobertz und M. Müller, Abschlussbericht zum Alkaliverhalten erhitzter 
Kohleaschen, Jülich: Forschungszentrum Jülich GmbH, 2011.  
[88]  A. Kondratiev und E. Jak, „A Quasi-Chemical Viscosity Model for Fully Liquid 
Slags in the Al2O3-CaO-FeO-SiO2 System,“ Metallurgical and Materials 
Transactions b, 36B, p. 623–638, 2005.  
[89]  P. Koukkari, Advanced Gibbs Energy Methods for Functional Materials and 
Processes, ChemSheet 1999–2009, VTT Technical Research Centre of Finland, 
2009.  
[90]  C. Kröger und E. Fingas, „Die Einwirkung von Kohlenstoff auf 
Alkalicarbonate,“ Zeitschrift für anorganische und allgemeine Chemie, Volume 
212, Nr. 3, p. 269–283, 1933.  
[91]  A. Kucuk, A. G. Clare und L. E. Jones, „Density and surface tension of glass melts 
as a function of composition at 1400 °C,“ Ceramic Transactions, 82, p. 287–298, 
1997.  
[92]  A. Kucuk, A. G. Clare und L. E. Jones, „Differences between surface and bulk 
properties of glass melts I. Compositional differences and influence of 
volatilization on composition and other physical properties,“ Journal of Non-
Crystalline Solids, 261, Nr. 1-3, p. 28–38, 2000.  
[93]  D. Y. Kwok, L. K. Cheung, C. B. Park und A. W. Neumann, „Study on the 
Surface Tensions of Polymer Melts Using Axisymmetic Drop Shape 
Analysis,“ Polymer Engineering and Science 38 No. 5, pp. 757-764, 1998.  
140 
 
[94]  J. Lange, Rohstoffe in der Glasindustrie, 3. Auflage, Leipzig: Wiley, 1993.  
[95]  D. Langstaff, M. Gunn, G. N. Greaves, A. Marsing und F. Kargl, „Aerodynamic 
levitator furnace for measuring thermophysical properties of refractory 
liquids,“ Review of Scientific Instruments 84, 124901, 2013.  
[96]  P.-S. Laplace, Théorie de l’action capillaire – Supplément au dixième livre du 
traité de mécanique céleste, Paris: Courcier, 23. April 1806.  
[97]  A. Lindau, „Gravity Information System,“ Physikalisch- Technische 
Bundesanstalt, [Online]. Available: http://www.ptb.de/cartoweb3/SISproject.php. 
[Zugriff am 15. 04. 2015]. 
[98]  E. Lingnau, „Hinweise auf die Behandlung und Verwendung von Platin‐Tiegeln 
und‐Schalen,“ Werkstoffe und Korrosion, Heft 2, pp. 67-69, 1957.  
[99]  J. Liu, Investigation of the Temporal Development of the Surface Tension of Coal 
Ash Slags under Gasification Conditions While Equilibrium is Obtained, Aachen: 
RWTH Aachen, Masterarbeit, 2011.  
[100]  S. Liu und Y. Hao, „Numerical Study on Slag Flow in an Entrained-Flow 
Gasifier,“ in ASME 2007 International Mechanical Engineering Congress and 
Exposition, Seattle, Washington, USA, 2007.  
[101]  X. J. Liu, W. R. Zhang und T. J. Park, „Modelling coal gasification in an entrained 
flow gasifier,“ Combustion Theory and Modelling, 5 , pp. 595-608, 2001.  
[102]  K. C. Lyon, „CALCULATION OF SURFACE TENSIONS OF 
GLASSES,“ Journal of the American Ceramic Society, Volume 27 Issue 6, p. 186–
189, 1944.  
[103]  D. R. Madden, M. Nelson und T. Pinkston, „Update on the Kemper County IGCC 
Project,“ in Proceedings Thirty-First Annual Iternational Pittsburgh Coal 
Conference, Pittsburgh, 2014.  
[104]  A. Marchand, J. H. Weijs, J. H. Snoeijer und B. Andreotti, „Why is surface tension 
a force parallel to the interface?,“ American Association of Physics Teachers, 
Volume 79 No. 10, pp. 999-1008, 2011.  
[105]  C. Maze und G. Burnet, „A non-linear regression method for calculating surface 
tension and contact angle from the shape of a sessile drop,“ Surface Science, 13, p. 
451–470, 1969.  
[106]  C. Maze und G. Burnet, „Modifications of a non-linear regression technique used 
to calculate surface tension from sessile drops,“ Surface Science, 24, p. 335–342, 
1971.  
141 
 
[107]  S. McDonald und A. Daniels, „Illinois Industrial Carbon Capture and Storage 
Project,“ in Proceedings Thirty-First Annual Iternational Pittsburgh Coal 
Conference, Pittsburgh, 2014.  
[108]  T. Melchior, Untersuchungen zur Oberflächenspannung von Kohleschlacken unter 
Vergasungsbedingungen, Aachen: RWTH Aachen, Diss., 2010.  
[109]  S. F. Miller und D. P. Kalmanovitch, „Relation of Slag Viscosity and Surface 
Tension to Sintering Potential,“ Preprints of Papers – American Chemical Society 
Division of Fuel Chemistry, 33 Nr. 2, p. 42–49, 1988.  
[110]  K. C. Mills, „Estimation of physiocochemical properties of coal slags,“ in Mineral 
Matter and Ash in Coal , Washington D.C., American Chemical Society , 1986, 
pp. 195-214. 
[111]  K. C. Mills und J. M. Rhine, „The measurement and estimation of the physical 
properties of slags formed during coal gasification – 1. Properties relevant to fluid 
flow,“ Fuel 68, p. 193–200, 1989.  
[112]  K. C. Mills, L. Yuan und R. T. Jones, „Estimating the physical properties of 
slags,“ The Journal of The Southern African Institute of Mining and Metallurgy, 
Volume 111, pp. 649-658, 2011.  
[113]  K. Mills und B. J. Keene, V. D. E. (VDEh), Slag Atlas, 2nd Edition, Düsseldorf: 
Verlag Stahleisen GmbH, 1996.  
[114]  Mitglieder des COORETEC-Beirates, „Empfehlungen des COORETEC-Beirates 
zur Förderung von Forschung und Entwicklung CO2-emissionsarmer 
Kraftwerkstechnologien und CO2-Abscheide- und 
Speichertechnologien,“ Bundesministerium für Wirtschaft und Technologie 
(BMWi), Berlin, 2009. 
[115]  J. J. Moré, „The Levenberg-Marquardt algorithm: Implementation and 
theory,“ Numerical Analysis: Lecture Notes in Mathematics 630, pp. 105-116, 
1978.  
[116]  M. Nakamoto, M. Hanao, T. Tanaka, M. Kawamoto, L. Holappa und M. 
Hämäläinen, „Estimation of Surface Tension of Molten Silicates Using Neural 
Network Computation,“ ISIJ International, Volume 47 No. 8 , pp. 1075-1081, 
2007.  
[117]  „Systemdesignsoftware NI LabVIEW,“ National Instruments, [Online]. Available: 
http://www.ni.com/labview/d/. 
[118]  National Energy Technology Laboratory, „China Gasification Database,“ National 
Energy Technology Laboratory, 2014. 
142 
 
[119]  T. Nentwig, Experimentelle Bestimmung und numerische Simulation von 
Viskositäten in Schlackesystemen unter Vergasungsbedingungen, Aachen: RWTH 
Aachen, Dissertation, 2011.  
[120]  A. W. Neumann, R. David und Y. Zuo, Applied Surface Thermodynamics, Second 
Edition, Boca Raton; London; New York: CRC Press, 2011.  
[121]  J. Ni, G. Yu, Q. Guo, Z. Zhou und F. Wang, „Submodel for Predicting Slag 
Deposition Formation in Slagging Gasification Systems,“ Energy Fuels, 25 Nr. 3, 
p. 1004–1009, 2011.  
[122]  J. W. Nowok, J. A. Bieber, S. A. Benson und M. L. Jones, „Physicochemical 
effects influencing the measurements of interfacial surface tension of coal 
ashes,“ Fuel 70, p. 951–956, 1991.  
[123]  J. W. Nowok, J. P. Hurley und J. A. Bieber, „The cause of surface tension increase 
with temperature in multicomponent aluminosilicates derived from coal-ash 
slags,“ Journal of Materials Science, 30, p. 361–364, 1995.  
[124]  M.V. Okhotin, „Method of determination of surface tension of molten glasses (in 
Russian),“ Noveishie Raboty po Fiziko-Khimii Stekla, Moskva, Nr. 33-37, 1936.  
[125]  M. V. Okhotin und I. G. Bazhbeuk-Melikova, „Influence of MgO on surface 
tension of silicate commercial glasses in high-viscosity state (auf 
Russisch),“ Zhurnal Prikladnoi Khimii, 26 Nr. 12, p. 1320–1322, 1953.  
[126]  J. F. Padday, „Surface Tension. Part I. The Theory of Surface Tension,“ in Surface 
and Colloid Science, Volume 1 , New York, Wiley Interscience, 1969.  
[127]  C. W. Parmelee und C. G. Harman, „The Effect of Alumina on the Surface 
Tension of Molten Glass,“ Journal of the American Ceramic Society, Volume 20, 
p. 224–230, 1937.  
[128]  A. Passerone, R. Sangiorgi und G. Valbusa, „Surface tension and density of 
molten glasses in the system La2O3---Na2Si2O5,“ Ceramics International, Volume 
5 Nr. 1, pp. 18-22, 1979.  
[129]  A. A. Perminov, S. I. Popel und N. S. Smirnov, „Adhesion of the simplest silicate 
melts to oxidized and non-oxidized steels (auf Russisch),“ Zhurnal Prikladnoi 
Khimii, 35 Nr. 2, p. 271–275, 1962.  
[130]  A. Perminov, T. Mirova und S. Popel, „Influence of MoO3 on surface properties of 
molten silicates (in Russian),“ Zhurnal Prikladnoi Khimii, Volume 44 Nr. 5, pp. 
1033-1036, 1971.  
 
 
143 
 
[131]  H. Peters, Experimentelle Untersuchung zur Bestimmung der 
Oberflächenspannung als Funktion der Temperatur und Zusammensetzung von 
Likör-Basisgemischen und Likören, Berlin: Technische Universität Berlin, 
Fachbereich Lebensmittel- und Biotechnologie, Dissertation, 1986.  
[132]  R. H. Pletcher, J. C. Tannehill und D. A. Anderson, Computational Fluid 
Mechanics and Heat Transfer, Third Edition, Boca Raton: CRC Press; Taylor & 
Francis Group, 2012.  
[133]  L. D. Pye, A. Montenero und I. Joseph, Properties of Glass-Forming Melts, Boca 
Raton: CRC Press, 2005.  
[134]  Z. Qiao und Z. T. T. Cao, „Prediction of surface and interfacial tension based on 
thermodynamic data and CALPHAD approach,“ Rare Metals, Volume 25 No. 5, 
pp. 512-528, 2006.  
[135]  E. Raask, „Slag-Coal Interface Phenomena,“ Journal of Engineering for Power, 88 
Nr. 1 , p. 40–44, 1966.  
[136]  W. K. Rhim, S. K. Chung, A. J. Rulison und R. E. Spjut, „Measurements of 
thermophysical properties of molten silicon by a high-temperature electrostatic 
levitator,“ International journal of thermophysics 18 (2), pp. 459-469, 1997.  
[137]  L. Richter und D. Vollhardt, „Force Measuring Methods for Determination of 
Surface Tension of Liquids: A Comparison,“ Tenside Surfactants Detergents 
Journal for Theory Technology and Application, 43 Nr. 5, pp. 256-261, 2006.  
[138]  Y. Rotenberg, L. Boruvka und A. W. Neumann, „Determination of surface tension 
and contact angle from the shapes of axisymmetric fluid interfaces,“ Journal of 
Colloid and Interface Science 93, pp. 169-183, 1983.  
[139]  C. Rubenstein, „Factors for the calculation of the surface tension of glasses at 
1200 °C,“ Glass Technology, Volume 5, Nr. 36, 1964.  
[140]  . M. S. Sameh und A. W. Neumann, „Total Gaussian curvature, drop shapes and 
the range of applicability of drop shape techniques,“ Advances in Colloid and 
Interface Science 204, pp. 1-14, 2014.  
[141]  J. Schlarmann, Zum Grenzflächenverhalten nichtionischer Tenside: Adsorption, 
Oberflächenkräfte, Filmstabilität, Göttingen: Cuvillier Verlag Göttingen, 2004.  
[142]  C. Schmetterer und P. J. Masset, „Determination of FeO Containing Liquid Slag 
Surface Tensions Using the Sessile Drop Method,“ in 2nd International 
Symposium on High-Temperature Metallurgical Processing, Hoboken, John Wiley 
& Sons, Inc., 2011.  
[143]  K. H. Schmidt, I. Romey und F. Mensch, Kohle, Erdöl, Erdgas: Chemie und 
Technik, München: Vogel Verlag, 1981.  
144 
 
[144]  W. Schreyer und J. F. Schairer, „Compositions and structural states of anhydrous 
Mg-cordierite: a re-investigation of the central part of the system MgO-Al2O3-
SiO2,“ Journal of Petrology, Volume 2, p. 324–406, 1961.  
[145]  H. Schröcke und K.-L. Weiner, Mineralogie. Ein Lehrbuch auf systematischer 
Grundlage., Berlin, New York: de Gruyter, 1981.  
[146]  E. Schrödinger, „Notizen über den Kapillardruck in Gasblasen,“ Analen der Physik 
46 Nr. 3, pp. 413-418, 1915.  
[147]  M. Shahnam, M. Syamlal und D. Cicero, „Numerical Modeling of Combustion 
and Gasification Processes using the Discrete Particle Method,“ in International 
Joint Power Generation Conference, ASME Fuels & Combustion Technologies 
Division, Miami Beach, 2000.  
[148]  G. N. Shannon, P. L. Rozellec, S. V. Pisupatia und S. Sridhar, „Conditions for 
entrainment into a FeOx containing slag for a carbon-containing particle in an 
entrained coal gasifier,“ Fuel Processing Technology, 89 Nr. 12, p. 1379–1385, 
2008.  
[149]  R. D. Shannon, „Revised Effective Ionic Radii and Systematic Studies of 
Interatomic Distances in Halides and Chalcogenides,“ Acta Crystallographica, 
A32, pp. 751-767, 1976.  
[150]  L. Shartsis und A. W. Smock, „SURFACE TENSIONS OF SOME OPTICAL 
GLASSES,“ Journal of the American Ceramic Society, Volume 30 Nr. 4, p. 130–
136, 1947.  
[151]  L. Shartsis und S. Spinner, „Surface Tension of Molten Alkali Silicates,“ Journal 
of Research of the National Bureau of Standards, Volume 46, Nr. 5, pp. 385-390, 
1951.  
[152]  Siemens AG, „Siemens-Flugstromvergaser,“ Siemens AG, [Online]. Available: 
http://www.energy.siemens.com/hq/de/fossile-stromerzeugung/flugstromvergaser/. 
[Zugriff am 20 05 2015]. 
[153]  B. Sikora und M. Zielinski, „Density, surface tension, viscosity, and electric 
conductivity of fused calcium oxide-alumina-calcium fluoride systems,“ Hutnik, 
41 Nr. 9, p. 433, 1974.  
[154]  A. Slezak, J. M. Kuhlman, L. J. Shadle, J. Spenik und S. Shi, „CFD simulation of 
entrained-flow coal gasification: Coal particle density/sizefraction 
effects,“ Powder Technology 203, Nr. 1, p. 98–108, 2010.  
[155]  A. Sotnikov, V. Petrov und O. Bulatova, „Temperature dependence of the surface 
tensionfor supercooled high-alkaline melts of sodium borates and 
silicates,“ Rasplavy, Volume 2 Nr. 1, p. 110, 1988.  
145 
 
[156]  R. Speiser, D. R. Poirier und K. Yeum, „Surface tension of binary liquid 
alloys,“ Scripta Metallurgica, Volume 21 Issue 5, pp. 687-692, 1987.  
[157]  H. Spliethoff, Power Generation from Solid Fuels, Heidelberg, Dordrecht, London, 
New York: Springer, 2010.  
[158]  A. Stefano, J. Brillo, I. Egry und R. Novakovic, „Surface tension of liquid Cu-Ti 
measured by electromagnetic levitation and thermodynamik modelling,“ Applied 
Surface Science, 257, pp. 7739-7745, 2011.  
[159]  A. Sukharevsky, „SciGlass – Glass Property Information System,“ ITC Software 
Development, [Online]. Available: http://www.sciglass.info. 
[160]  T. Tanaka, „Surface properties of alloys and ionic mixtures,“ Transactions of The 
Institution of Mining and Metallurgy Section C-mineral Processing and Extractive 
Metallurgy, Volume 120 No. 4, pp. 229-234, 2011.  
[161]  T. Tanaka und T. Iida, „Applicationof a thermodynamic database to the calculation 
of surface tension for iron-base liquid alloys,“ Steel research, Volume 65 No. 1, 
pp. 21-28, 1994.  
[162]  T. Tanaka, K. Hack und S. Hara, „Calculation of Surface Tension of Liquid Bi-Sn 
Alloy using Thermochemical Application Library ChemApp,“ CALPHAD, 24 , pp. 
465-474, 2001.  
[163]  T. Tanaka, K. Hack und S. Hara, „Use of Thermodynamic Data to Determine 
Surface Tension and Viscosity of Metallic Alloys,“ MRS Bulletin, 24, pp. 45-50, 
1999.  
[164]  T. Tanaka, K. Hack, T. Iida und S. Hara, „Application of Thermodynamic 
Databases to the Evaluation of Surface Tensions of Molten Alloys, Salt Mixtures 
and Oxide Mixtures,“ Zeitschrift für Metallkunde, 87 , pp. 380-389, 1996.  
[165]  T. Tanaka, T. Kitamura und I. A. Back, „Evaluation of Surface Tension of Molten 
Ionic Mixtures,“ ISIJ International, Volume 46 No. 3, p. 400–406, 2006.  
[166]  H. Taniguchi, „Densities of melts in the system CaMgSi2O6-CaAl2Si2O8 at low 
and high pressures, and their structural significance,“ Contributions to Mineralogy 
and Petrology, 103 Nr. 3, p. 325–334, 1989.  
[167]  H. Taniguchi, „Surface tension of melts in the system CaMgSi2O6-CaAl2Si2O8 and 
its structural significance,“ Contributions to Mineralogy and Petrology, 100 Nr. 4, 
p. 484–489, 1988.  
[168]  J. B. Tennant, „Gasification Systems Overview v3.0 July 12, 2012,“ National 
Energy Technology Laboratory, 2012. 
[169]  E. W. Tillotson, „On the Surface Tension of Molten Glasses,“ The Journal of 
Industrial and Engineering Chemistry, Volume 3 Issue 9, p. 631–637, 1911.  
146 
 
[170]  E. W. Tillotson, „On the Surface Tension of Silicate 
and,Borosilicate,Glasses.,“ The Journal of Industrial and Engineering Chemistry, 
Volume 4 Issue 9, p. 651–652, 1912.  
[171]  H. Tominaga, Y. Matsushita, H. Aoki, T. Yamashita, T. Akiyama und T. Miura, 
„The development of entrained flow coal gasification simulator,“ 日本エネルギ
ー学会誌, 85, Nr. 1 ; Journal of the Japan Institute of Energy, 85, Nr. 1, pp. 36-
41, 2006.  
[172]  M. Vascellaria, D. G. Roberts, S. S. Hla, D. J. Harris und C. Hassea, „From 
laboratory-scale experiments to industrial-scale CFD simulations of entrained flow 
coal gasification,“ Fuel, 152, p. 58–73, 2015.  
[173]  A. E. J. Vickers, „The effect of atmosphere on the viscosity and surface tension of 
a simple glass,“ Journal of the Chemical Society, Volume 57 No. 1, pp. 14-22, 
1938.  
[174]  I. Vlchev, T. Tsanev und L. Sarivanov, „L’influence de BaO et MnO sur la tension 
superficielle des syst`emes de laitiers synthetiques,“ God. Vissh. Khim. Tekhnol. 
Inst., Sofia, 19 Nr. 2, p. 121–128, 1972.  
[175]  I. Vlchev, T. Tsanev und K. Todorov, „L’influence de BaO et MnO sur la densité 
des laitiers dans l’état solide et l’état liquide,“ God. Vissh. Khim. Tekhnol. Inst., 
Sofia, 19 Nr. 2, pp. 129-139, 1972.  
[176]  M. B. Volf, Mathematical Approach to Glass, Amsterdam: Elsevier Science Ltd, 
1988.  
[177]  E. Washburn, G. Shelton und E. Libman, „The viscosities and surface tensions of 
the soda-lime-silica glasses at high temperatures,“ University Illinois Bulletin, 
Volume 21, S140, Nr. 33-48, 1924.  
[178]  N. Wiberg und A. F. Hollemann, Lehrbuch der Anorganischen Chemie, 102. 
Auflage, Berlin, New York: Walter De Gruyter, 2007.  
[179]  G. Wu, Modelling and experimental determination of the viscosity of liquid phases 
in oxide systems relevant to fuel slags, Aachen: RWTH Aachen, Dissertation, 
2015.  
[180]  M. Yagi, „Phosphatglas-Zusammensetzungen, Glaskeramik-Materialien und 
Verfahren zu deren Herstellung“. Europa Patent EP0024032 B1, 1985. 
[181]  M. Yamashita, M. Suzuki, H. Yamanaka und K. Takahashi, „Surface tension 
measurement of glass melts by the maximum bubble pressure method,“ Glass 
science and technology, Volume 73 Nr. 11, pp. 337-343, 2000.  
[182]  E. Yazhenskikh, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic evaluation of 
oxide systems relevant to fuel ashes and slags, Part 1: Alkali oxide - silica 
systems,“ Calphad, 30, p. 270–276, 2006.  
147 
 
[183]  E. Yazhenskikh, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic evaluation of 
oxide systems relevant to fuel ashes and slags, Part 2: Alkali oxide - alumina 
systems,“ CALPHAD, 30, p. 397–404, 2006.  
[184]  E. Yazhenskikh, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic evaluation of 
oxide systems relevant to fuel ashes and slags, Part 4: Sodium oxide-potassium 
oxide-silica,“ CALPHAD, 32, p. 506–513, 2008.  
[185]  E. Yazhenskikh, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic evaluation of 
oxide systems relevant to fuel ashes and slags, Part 5: Potassium oxide-alumina-
silica,“ CALPHAD, 35, p. 6–19, 2011.  
[186]  E. Yazhenskikh, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic evaluation of 
oxide systems relevant to fuel ashes and slags, Part 3: silica-alumina 
systems,“ CALPHAD, 32, p. 195–205, 2008.  
[187]  E. Yazhenskikh, T. Jantzen, K. Hack und M. Müller, „Critical thermodynamic 
evaluation of oxide systems relevant to fuel ashes and slags: Potassium oxide–
magnesium oxide–silica,“ CALPHAD, 47, pp. 35-49, 2014.  
[188]  K. S. Yeum, R. Speiser und D. R. Poirier, „Estimation of the surface tensions of 
binary liquid alloys,“ Metallurgical and Materials Transactions B, Volume 20 
Issue 5, pp. 693-703, 1989.  
[189]  S. Z. Yong, A. Ghoniem, „Modeling the slag layer in solid fuel gasification and 
combustion – Two-way coupling with CFD,“ Fuel, 97, p. 457–466, 2012.  
[190]  S. Z. Yong, M. Gazzino und A. Ghoniem, „ Modeling the slag layer in solid fuel 
gasification and combustion – Formulation and Sensitivity Analysis“ Fuel, 92, pp. 
162-170, 2012.  
[191]  T. Young, „An Essay on the Cohesion of Fluids , S.,“ Philosophical Transactions 
of the Royal Society of London, The Royal Society Volume 95, pp. 65-87, 1805.  
[192]  O. I. del Rio und A. W. Neumann, „Axisymmetric Drop Shape Analysis: 
Computational Methods for the Measurement of Interfacial Properties from the 
Shape and Dimensions of Pendant and Sessile Drops,“ Journal of Colloid and 
Interface Science 196, p. 136–147, 1997.  
[193]  P. L. du Noüy, „ An Interfacial Tensiometer for Universal Use,“ The Journal of 
General Physiology, 7 Nr. 5, pp. 625-633, 1925.  
[194]  A. E. van Arkel, Reine Metalle: Herstellung · Eigenschaften · Verwendung, 
Berlin: Julius Springer, 1939.  
[195]  R. van der Berg, „Southern African Pyrometallurgy 2011 International 
Conference,“ Southern African Institute of Mining and Metallurgy, [Online]. 
Available: http://pyro.co.za/. [Zugriff am 16 05 2015]. 
 
148 
 
 
149 
 
Anhang 
A.1  Verwendete Chemiekalien 
Aluminiumoxid, alpha (Al2O3)  99,99 %    Alfa Aesar 
Calciumoxid (CaO)    99,95 %   Alfa Aesar 
Calciumsulfat PURATRONIC  99,999 %   Alfa Aesar 
Eisen-(II)-Oxid (FeO)   99,9 %    Sigma Aldrich 
Kaliumcarbonat (K2CO3)   99+ %    Sigma-Aldrich 
Magnesiumoxid (MgO)   pro analysis   Merck 
Magnesiumphosphat (Mg2P2O7)      Alfa Aesar 
Natriumaluminat (Na2O·Al2O3)  technisch   Alfa Aesar 
Natriumcarbonat (Na2CO3)   AnalaR NORMAPUR VWR 
Siliziumdioxid, metals basis (SiO2)  99,8 %    Alfa Aesar 
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A.2  Parameter der Regressionskurven 
Probe 
Regressionskoeffizient 
a b c d e 
Bin-1 325,0685387 0,000748517 34,05923058 -0,156277962 0,334340424 
Bin-2 439,475228 6,50549E-10 471,9627285 1,558072571 7,19141E-07 
Bin-3 716,4092639 0,00074785 -975,4722611 4,245190612 -6,518130403 
Bin-4 8044272169 -6685,954088 1304,679625 78551000,06 -58209233,51 
Bin-5 298,7180382 0,000747835 0,018274384 0,035296811 0 
Bin-6 262,4554091 -3,999925991 6,0155269 0,646548807 -0,781198616 
Bin-7 466,2476902 1,78981E-10 1,28956E-10 0 2,319271477 
Bin-8 241,0756331 3,140750502 0,505729255 0,155744634 0 
Bin-9 0 0 2201,449896 0 0,000615551 
Ter-1 19419918905 0 0 0 133935707,7 
Ter-2 4897845846 -4440937,74 -5671443,633 13951992,09 12290567,44 
Ter-3 5 5,23304E+12 6,76427E+12 16169352533 12670937690 
Ter-4 1928,266863 0 192,0034375 5,33863386 0 
Ter-5 5001062,594 3628745,613 -0,009999827 10064,06035 43893,35229 
Ter-6 15825769757 -110335358,2 -2945,645252 267380205,6 -345989711,8 
Ter-7 17323,44003 -14802,01605 -24552,82726 70,34709759 -121,3172588 
Ter-8 -14966,72856 102,7787252 64907,00794 -398,0790158 727,9299443 
Ter-9 43561931023 -132330,9638 -1,2705E+11 255538723,9 -435689268,2 
Ter-10 7362935825 -137461,0509 -14223424575 -64281143,58 130598546,2 
Qrt-1 -2,47476E+16 -351892264,4 1,57489E+17 -2,29247E+14 5,40685E+14 
Qrt-2 417716187,7 -669692,6985 -1012827147 2440575,567 -3808410,624 
Qrt-3 1385206422 497129362,7 500311372,8 6415309,186 -1640445,303 
Qrt-4 2,7418E+11 -17351729,23 2626,646774 1589506456 -1302265305 
Qrt-5 2,39709E+16 -1195456,039 -1,18334E+15 1,14236E+14 -7,62511E+13 
Qrt-6 1,74263E+19 -543479,3049 -5,05601E+19 1,08903E+17 -1,85774E+17 
Qrt-7 10616228,06 852,9869982 1190,412327 -6079,391834 63103,64565 
Qrt-8 7197755825 -100024,245 -638700275 53241672,95 -53687092,14 
Qrt-9 2,11549E+12 -76980,10066 5,63616E+11 19195660816 -21387066742 
Qrt-10 2486155680 -2676,458696 -5007848469 9383560,876 -11887643,49 
Qrt-11 356120,1766 -508093,9209 -55215,23706 1780,510621 -2748,378848 
Qrt-12 102,8360407 -133,7647251 -70,48780753 -3,07478981 2,340353249 
Qrt-13 52395377749 156149,7793 26723100,47 246037088 -64025198,36 
Qrt-14 1755,293592 0 0 0 6,980042365 
Qrt-15 13377327227 156143,5646 26520602,76 85632035,59 -56499099,5 
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Probe 
Regressionskoeffizient 
a b c d e 
Qin-1 4,05285E+18 -32635005,8 -6,90636E+12 2,37257E+15 1,13144E+16 
Qin-2 227909,8513 0,003639957 -323580,0794 380,5927295 2,54154588 
Qin-3 97487696 121552,0814 19563,21115 -438627,3696 1279132,544 
Qin-4 1032,098283 5,001533091 202,9175005 1,876969461 -0,932018209 
Qin-5 1723,048315 3,983341385 0,29974215 2,655737052 0,519353604 
Qin-6 2167,244865 -0,000285736 196,4114308 3,420864653 0,183083695 
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